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Kurzfassung
In der vorliegenden Dissertation werden Dünnschichten aus dem nicht-supraleitenden
BaFe2As2 (Ba122) auf eisengepufferten Spinell-Einkristallsubstraten mittels der gepulsten
Laserdeposition abgeschieden, strukturell charakterisiert und auf ihre physikalischen Eigen-
schaften hin untersucht. Durch das kohärente Aufwachsen der Ba122-Schicht bis zu einer
kritischen Dicke, dc, kommt es zu einer tetragonalen Verzerrung der Ba122-Einheitszelle
(nachgewiesen durch Röntgendiffraktometrie), die zu einer supraleitenden Phase führt.
In Dünnschichten mit einer Dicke der Ba122-Schicht dc < 30 nm sind zwei Bereiche der
Supraleitung existent. Ab einer Temperatur von 35K werden erste Zeichen einer supralei-
tenden Phase gemessen. Es wird gezeigt, dass im Bereich zwischen 35K und 15K fadenför-
mige Supraleitung in Bereichen mit leicht geringerem Spannungszustand vorliegt. Gefun-
den wird dies mithilfe von Messungen in einem Suszeptometer mit supraleitendem Quan-
teninterferenzdetektor (SQUID-MS), durch Elektronen-Rückstreu-Beugung sowie mittels
des Vergleichs mit isovalent dotiertem Ba122. Die Übereinstimmung in den strukturellen
Daten der Dünnschichten und von isovalent dotierten Einkristallen zeigt, dass die auf Eisen
basierenden Supraleiter eine starke Abhängigkeit von den strukturellen Parametern besit-
zen und strukturelle Veränderungen großen Einfluss auf die supraleitenden Eigenschaften
haben.
Unterhalb von 15K wird anhand von Transportmessungen und Messungen in einem
SQUID-MS nachgewiesen, dass Massivsupraleitung vorliegt. Messbare kritische Stromdich-
ten bestätigen das Vorliegen einer solchen Phase in der gesamten Probe. Die Untersuchung
der Flusslinienverankerungseigenschaften der Phase unterhalb von 15K belegt, dass in sehr
dünnen Schichten von d≤ 10 nm die magnetische Flusslinienverankerung existiert.
Eine Vergrößerung der Schichtdicke führt zur Bildung von Defekten durch die Gitter-
fehlpassung zwischen Eisen- und Ba122-Schicht. Die Bildung dieser Defekte wird durch
In-situ-Untersuchungen mittels Beugung hochenergetischer Elektronen bei Reflexion und
Ex-situ-Untersuchungen mittels Transmissionselektronenmikroskopie, Atomkraftmikrosko-
pie und Röntgendiffraktometrie nachgewiesen. Ab einer Dicke von ca. 30 nm fängt die
Schicht an zu relaxieren. Eine Massivsupraleitungsphase kann in diesem Fall nicht mehr
beobachtet werden. Eine weitere Vergrößerung der Dicke bis ca. 80 nm führt erneut zu
nicht-supraleitenden Massivmaterialeigenschaften. Ein magnetischer Übergang wird bei
ca. 140K gemessen, wobei die Gitterparameter Massivmaterialeigenschaften aufweisen.
III
Abstract
In this work, thin films of Fe-buffered non-superconducting BaFe2As2 (Ba122) are grown
epitaxially on spinel single crystalline substrates using pulsed laser deposition. Due to the
coherent growth of the Ba122 layer up to a critical thickness, dc, the Ba122 layer undergoes
a tetragonal distortion (clarified using x-ray diffraction) causing a superconducting phase.
Thin films with a Ba122-thickness of dc < 30 nm exhibit two regions of superconductivi-
ty. At a temperature of 35K first signs of the appearance of a superconducting phase are
found. It is shown that filamentary superconductivity is responsible for the drop in resistan-
ce till 15K. This phase occurs in regions with slightly smaller strain values. This is proven
via magnetic measurements using a SQUID-MS, by electron back scattering diffraction
and by comparison with isovalently doped Ba122. The good agreement in the structural
parameters of the thin films to isovalently doped single crystals shows the strong depen-
dency of the superconducting properties in the iron based superconductors on structural
changes.
Using transport and SQUID-MS measurements it will be shown that bulk superconduc-
tivity is present below 15K. Finite critical current densities prove that this bulk phase is a
feature of the whole sample. Pinning investigations exhibit that magnetic pinning is mainly
responsible for the finite critical current density in films with a thickness of d≤ 10 nm.
Increasing the thickness results in the formation of misfit dislocations due to the misfit
between the iron and the Ba122 layer. The growth characteristics of these defects will be
shown by an in-situ analysis using reflection high-energy electron diffraction and via ex-situ
investigations using transmission electron microscopy, atomic force microscopy and x-ray
diffraction. Relaxation of the thin films is observed for films with a thickness of dc ≥ 30 nm
where no bulk superconducting phase can be measured anymore. Films with a thickness
larger 80 nm show again bulk non-superconducting Ba122 properties (magnetic transition
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Heike Kamerlingh Onnes entdeckte im Jahr 1911, dass Quecksilber seinen Gleichstrom-
Widerstand bei einer kritischen Temperatur, Tc, verliert und zum idealen Leiter wird
[Onn11]. Er nannte den Zustand unterhalb dieser Temperatur den supraleitenden Zu-
stand. Eine erste einheitliche mikroskopische Theorie zur Beschreibung dieses Zustands
gelang Bardeen, Cooper und Schrieffer [Bar57] mit der nach ihnen benannten BCS-Theorie,
1957, fast 50 Jahre nach der Entdeckung des Effektes. Die BCS-Theorie galt lange Zeit
als anerkannte Theorie, mit deren Hilfe alle Supraleiter mikroskopisch beschrieben werden
können. Mit der Entdeckung zahlreicher unkonventioneller Supraleiter, wie zum Beispiel
der Schwere-Fermionen-Supraleiter [Ste79, Gei91] oder der Kuprate [Bed86] wurden jedoch
Stoffsysteme gefunden, die sich mit der BCS-Theorie nicht beschreiben lassen. Die Ent-
deckung von supraleitenden Phasen in den Kupratsupraleitern war dabei die bedeutendste,
da in ihnen Sprungtemperaturen von über 77K, der Siedetemperatur von flüssigem Stick-
stoff, erreicht werden konnten.
Als 2008 Kamihara et al. [Kam08] Supraleitung in der Verbindung LaFeAsO1−xFx mit
einer Sprungtemperatur von 26K entdeckten, wurden weltweit viele Wissenschaftler dar-
auf aufmerksam und die Hoffnung auf die Entdeckung einer zweiten Materialgruppe mit
Sprungtemperaturen von über 77K war geweckt. Das große Interesse an dieser Klasse
von Supraleitern zeigt sich in der großen Anzahl von Veröffentlichungen, die bis heute er-
schienen sind. Diese sind in einigen Übersichtsartikeln zusammengefasst [Maz09, Joh10,
Lum10, Ste11, Chu12, Hai13, Gan13]. Überraschend war, dass Eisen als ferromagnetisches
Element eine Verbindung mit solch hoher Sprungtemperatur bilden kann. In anderen Su-
praleitern, wie zum Beispiel YBa2Cu3O7−δ [Oga95, Ved98] oder MgB2 [Dou05] fiel Eisen
nur dadurch auf, dass es die supraleitenden Eigenschaften verschlechterte. Unter hohen
Drücken kann jedoch Supraleitung in purem Eisen beobachtet werden [Shi01]. Auf der
Suche nach anderen eisenhaltigen Verbindungen wurden zahlreiche weitere gefunden. Die
höchste Sprungtemperatur von 56K wurde in Einkristallen des Gd1−xThxFeAsO gemessen
[Wan08a]. In FeSe-Dünnschichten konnte die Sprungtemperatur von 8K in Einkristallen
[Hsu08] auf bis zu 65K in ultradünnen Schichten erhöht werden [Wan12, He13, Tan13]. All
diese Verbindungen werden unter dem Überbegriff der „Auf Eisen basierenden Supraleiter “
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zusammengefasst. Diese werden in Kapitel 2.1 kurz vorgestellt.
Supraleitung in BaFe2As2 (Ba122), als weiteres Mitglied der auf Eisen basierenden Supra-
leiter, wurde ebenfalls im Jahr 2008 von Rotter et al. [Rot08b] entdeckt. Sie substituierten
das Eisen partiell mit Kalium und erreichten Sprungtemperaturen von 38K. Extern an-
gelegter Druck erzeugt ebenfalls supraleitende Phasen im Ba122 [Ali09, Col09]. Allerdings
haben beide Varianten, Supraleitung zu erzeugen, Nachteile. Eine Dotierung verursacht
Unordnung in den jeweiligen Lagen des Supraleiters. Dadurch entstehen zusätzliche Streu-
zentren, die Cooper-Paar-brechend wirken können und somit die Dotierung maskieren und
höhere Sprungtemperaturen verhindern [Gor59, Eil68, Kog09]. Mittels äußeren Drucks
kann dies vermieden werden. Allerdings entstehen dabei andere Probleme. Um Drücke zu
erzeugen, bei denen das Ba122 supraleitend wird, muss der Einkristall oder die Dünnschicht
in ein Druckmedium gebracht werden, wie Öl oder Gas. Dadurch werden Messungen, für
die Vakuumkonditionen oder saubere Oberflächen benötigt werden, unmöglich. Aufgrund
dessen besteht großes Interesse daran, diese neuen Supraleiter so zu gestalten, dass sie
weder durch zusätzliche Streuzentren noch durch äußere Druckmedien „verunreinigt“ sind.
Kimber et al. [Kim09] fanden erste Hinweise darauf, dass die auf Eisen basierenden Su-
praleiter eine starke Abhängigkeit der Supraleitung von den strukturellen Parametern zei-
gen. Um diese These zu untersuchen eignen sich Dünnschichten. In diesen können mit-
tels Gitterfehlpassung zwischen Substrat und supraleitender Schicht nachhaltig struktu-
relle Veränderungen hervorgerufen werden. In verschiedenen Stoffsystemen der auf Ei-
sen basierenden Supraleiter konnten erste Anhaltspunkte dafür gefunden werden, dass
gezielte Veränderungen der Gitterfehlpassung die supraleitenden Eigenschaften beeinflus-
sen [Iid09, Si09, Kur13a, Bel11, Bel12, He13, Tan13]. Jedoch war all diesen Dünnschichten
gemein, dass von bereits supraleitenden Ausgangsmaterialien gestartet wurde und durch
die Gitterfehlpassung nur eine Verbesserung der supraleitenden Eigenschaften eintrat. Da
die Ausgangsmaterialien und somit die Dünnschichten Dotierungselemente besitzen, ist
eine Unterscheidung von Dotierungs-, Unordnungs- und Spannungseffekten kaum möglich.
Es ist demnach von großem wissenschaftlichen Interesse Dünnschichten herzustellen, de-
ren Ausgangsstoffe keinerlei Supraleitung zeigen und nur durch das Dünnschichtwachstum,
das heißt durch die Anpassung der strukturellen Parameter supraleitende Eigenschaften
bekommen.
Ziele dieser Arbeit sind die Herstellung solcher Dünnschichten, die Beschreibung des Her-
stellungsprozesses und die Analyse ihrer Eigenschaften. Unter Berücksichtigung der perfek-
ten Anpassung des Eisens an das Ba122 [The10] werden Dünnschichten des Ba122 herge-
stellt, die einerseits keine Dotanten besitzen, andererseits aber supraleitende Eigenschaften
aufweisen.
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Zu Beginn dieser Arbeit wird eine Einführung sowohl in die auf Eisen basierenden Supra-
leiter gegeben als auch in das Wachstum dünner Schichten gegeben. Im darauffolgenden
Kapitel werden die Mess- und Präparationsmethoden als Basis für die Ergebnisauswertung
vorgestellt.
Die Darstellung der Ergebnisse in den darauffolgenden Kapiteln ist dabei chronologisch.
Nach der Vorstellung der Wachstumsmechanismen folgt die Darstellung der elektrischen




2.1 Auf Eisen basierende Supraleiter
2006 entdeckten Kamihara et al. [Kam06] die erste supraleitende Phase in der auf Ei-
sen basierenden Verbindung LaOFeP. Allerdings wurde dieser Arbeit wenig Beachtung
geschenkt, da die Sprungtemperatur nur bei 5K lag. Erst als die erste Phase mit einer
Sprungtemperatur von über 20K hergestellt werden konnte [Kam08], rückten die auf Eisen
basierenden Supraleiter in das Licht der Öffentlichkeit. Viele weitere solcher supraleiten-
der Verbindungen konnten gefunden werden [Joh10]. Ein wichtiges strukturelles Merkmal
ist die tetragonale Kristallstruktur, in der die Eisenatome tetraedrisch in Lagen koor-
diniert sind (siehe Abbildung 2.1). Diese Lagen aus Eisen und Pnictogen (Arsen oder
Phosphor) oder Chalkogen (Selen oder Tellur) tragen die Supraleitung [Joh10], ähnlich zu
den Kupraten, bei denen Supraleitung in den CuO-Ebenen vorliegt [Buc13]. Anhand der
Atome/Verbindungen in der Zwischenebene kann zwischen verschiedenen Familien un-
terschieden werden. Die höchsten Sprungtemperaturen von bis zu 56K wurden in Ein-
kristallen der sogenannten „1111“-Verbindungen gefunden [Ren08, Che08, Wan08a, Kit08]
(zum Beispiel Gd1−xThxFeAsO [Wan08a]). Weitere Familien sind die „111“-Verbindungen
(beispielsweise LiFeAs [Wan08b]), „11“-Verbindungen (zum Beispiel FeSe [Hsu08]) und vie-
le weitere. BaFe2As2 (Ba122) als Mitglied der „122“-Familie wird in Kapitel 2.2 genauer
vorgestellt.
Ausgenommen der stöchiometrischen supraleitenden Verbindungen, wie zum Beispiel Li-
FeAs ist nahezu all diesen Familien gemein, dass die Ausgangsverbindungen eine antifer-
romagnetische Ordnung zeigen [Rot08c], die dynamisch mit der Ausbildung einer Spin-
Dichte-Welle (SDW) einhergeht. Um Supraleitung zu induzieren, genügt es diese magne-
tische Ordnung zu unterdrücken. Dies ist möglich durch äußeren Druck, Dotierung oder
Spannung [Ste11, Eng13a]. Im Vergleich zu den Kupraten als weiterer Familie der Hochtem-
peratursupraleiter ist es nicht zwingend nötig Ladungsträger in das System einzubringen,
um Supraleitung zu induzieren. Es wird davon ausgegangen, dass Supraleitung in den
auf Eisen basierenden Supraleitern durch antiferromagnetische Spin-Fluktuationen her-
vorgerufen wird [Chu12]. Dies unterscheidet die auf Eisen basierenden Supraleiter von
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2 Grundlagen
Abbildung 2.1: Typische Lagenstruktur für auf Eisen basierende Supraleiter. Rot gekennzeich-
net ist das Eisen und blau das Pnictogen (Arsen oder Phosphor) oder Chalkogen
(Selen oder Tellur). Die graue Zwischenschicht besteht aus anderen Atomen (bei
den „11“ Verbindungen ist diese Zwischenschicht leer), die charakteristisch für
die jeweilige Familie sind [Maz10].
konventionellen Supraleitern mit niedriger Sprungtemperatur, bei denen die Ursache der
Supraleitung mittels eines virtuellen Phononenaustauschs im Rahmen der BCS-Theorie
beschrieben werden kann [Bar57].
Des Weiteren zeigen sich Gemeinsamkeiten mit dem Supraleiter MgB2. Dies ist ein Supra-
leiter, bei dem nicht nur ein Energieband zur Bildung der supraleitenden Phase beiträgt.
Es konnten experimentell sowie theoretisch mindestens zwei Bänder bestimmt werden, die
die Supraleitung tragen [Yam01, An01]. Diese Bänder zeigen eine kugelsymmetrische Ener-
gielücke mit s-Wellensymmetrie des Ordnungsparameters. Da diese das gleiche Vorzeichen
haben, spricht man von einer s++-Symmetrie (Abbildung 2.2c). In den auf Eisen basie-
renden Supraleitern wurde ebenfalls mehr als eine Energielücke gemessen. Es kann davon
ausgegangen werden, dass diese sogenannte Multibandsupraleiter sind [Gon09, Zha10]. Al-
lerdings konnte noch keine genaue Aussage über die Symmetrie getroffen werden. In der
Literatur wird zumeist von einer s±-Symmetrie ausgegangen, bei der die Ordnungsparame-
ter der verschiedenen Bänder unterschiedliche Vorzeichen haben (siehe Abbildung 2.2d).
Es wurde versucht mehrere universelle Bilder zu etablieren, um die hohen kritischen Tempe-
raturen in den auf Eisen basierenden Supraleitern zu erklären. Mizuguchi et al. [Miz10] zeig-
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2.1 Auf Eisen basierende Supraleiter
Abbildung 2.2: Schematische Präsentation des supraleitenden Ordnungsparameters für ver-
schiedene Symmetrien. (a) s-Wellen-Symmetrie wie sie in konventionellen Su-
praleitern wie Aluminium beobachtet wird. (b) d -Wellen Symmetrie (beispiels-
weise in den Kupraten). (c) Zweiband s-Wellensymmetrie mit gleichem Vor-
zeichen (s++ - zum Beispiel in MgB2). (d) Zweiband s-Wellensymmetrie mit
unterschiedlichem Vorzeichen (s± - vermutet in den auf Eisen basierenden Su-
praleitern) [Maz10].
ten die Abhängigkeit der supraleitenden Sprungtemperatur von der Anion-Höhe (siehe Ab-
bildung 2.3) für verschiedene auf Eisen basierende Supraleiter. Anion-Höhe bedeutet in die-
sem Zusammenhang die Position des Pnictogen/Chalkogen in der Einheitszelle. Eine Über-
einstimmung von 1,38Å konnte für den Fall gefunden werden, dass die Valenz des Eisens
sich nahe + 2 befindet. Ausgenommen sind damit unter anderem das KFe2As2, bei dem eine
Valenz von + 1,5 vorliegt [Sas08]. Des Weiteren wurden Systeme nicht betrachtet, bei denen
das Eisen substituiert wurde, um eine supraleitende Phase zu erhalten. Grund dafür ist die
dabei entstehende Unordnung in der supraleitenden Lage und damit einhergehende niedri-
gere Sprungtemperaturen. Kuroki et al. [Kur09] nehmen auf Basis ihrer Berechnungen an,
dass in einer durch Spin-Fluktuationen hervorgerufenen supraleitenden Phase die Anion-
Höhe ein möglicher „Schalter“ zwischen der Hochtemperatur-Supraleitungsphase mit kno-
tenfreier s±-Paarung (große Anion-Höhe) und der Niedrigtemperatur-Supraleitungsphase
(d -Welle oder s-Welle) mit kleiner Anion-Höhe sein kann.
Ein weiteres universelles Bild, das im Rahmen der auf Eisen basierenden Supraleiter ge-
funden wurde, ist die Abhängigkeit der supraleitenden Sprungtemperatur vom Bindungs-
winkel des Eisens mit dem Chalkogen/Pnictogen in der tetraedrisch angeordneten Lage
(siehe Abbildung 2.4). Eine signifikante Häufung von hohen Sprungtemperaturen wurde
bei einem Winkel von 109,47◦ gefunden. Dieser Winkel entspricht einem nicht-deformierten
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2 Grundlagen
Abbildung 2.3: Abhängigkeit der supraleitenden Sprungtemperatur von der Anion-Höhe. Große
Symbole zeigen den Beginn des supraleitenden Übergangs. Kleine Symbole die
Temperatur, bei der der Widerstand unmessbar klein wird [Miz10].
Pnictogen/Chalkogen-Tetraeder mit einem in der Mitte liegenden Übergangsmetall. Auch
hierbei gibt es wieder einige Ausnahmen, die nicht in dieses Bild passen. Horigane et al.
[Hor09] zeigten, dass FeSe1−xTex Proben ebenfalls dem Verlauf aus Abbildung 2.4 folgen,
allerdings mit maximalem Tc bei einem Bindungswinkel von ca. 100◦.
Diese universellen Bilder machen deutlich, dass eine Verbindung zwischen Struktur und
Supraleitung in den auf Eisen basierenden Supraleitern besteht, jedoch noch kein struktu-
relles Merkmal gefunden wurde, um Supraleitung in allen Familien zu erklären. Kimber et
al. [Kim09] belegten, dass eine enge Verbindung zwischen struktureller Unordnung unter
Druck und chemischer Dotierung besteht. Es konnten für die Experimente unter Druck
und chemischer Dotierung Veränderungen der Anion-Höhe und des Bindungswinkels des
Eisen-Arsen-Tetraeders beobachtet und berechnet werden. Sie schlussfolgerten, dass die
Struktur einen größeren Einfluss auf die supraleitenden Eigenschaften hat als das Dotie-
ren mit zusätzlichen Ladungsträgern. Dies steht im starken Gegensatz zu den Kupraten,




Abbildung 2.4: Abhängigkeit der supraleitenden Sprungtemperatur vom Bindungswinkel im Te-
traeder der auf Eisen basierenden Supraleiter [Joh10, Ste11].
2.2 Das BaFe2As2-System
Das ternäre Eisen-Arsenid BaFe2As2 (Ba122) besitzt eine ThCr2Si2-Struktur bei Raum-
temperatur und ist paramagnetisch [Rot08b, Rot08c] bei 300K. Bei 140K durchläuft diese
Substanz einen Phasenübergang von der tetragonalen Symmetrie I4/mmm (siehe Abbil-
dung 2.5) zur orthorhombischen Symmetrie Fmmm (Gitterparameter siehe Tabelle 2.1).
Einhergehend mit dem strukturellen Übergang kommt es zu einem magnetischen Phasen-
übergang vom paramagnetischen Verhalten oberhalb 140K zu einer dynamischen antifer-
romagnetischen SDW unterhalb dieser Temperatur.
Dieses System ist nicht supraleitend. Um Supraleitung in Ba122 zu induzieren gibt es
verschiedene Möglichkeiten:
• Lochdotierung: Rotter et al. [Rot08b] präsentierten als erste im Ba122-System eine
supraleitende Phase, indem sie Barium partiell durch Kalium substituierten. Damit
werden dem System Ladungsträger entzogen und Löcher induziert. Bei einem Do-
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Abbildung 2.5: Kristallstruktur des BaFe2As2 [Rot08b].
Tabelle 2.1: Kristallographische Daten von BaFe2As2-Einkristallen [Rot08c].
Temperatur (K) 297 20
Kristallraumgruppe I4/mmm Fmmm
a-Achsen Gitterkonstante (nm) 0,396 0,561
b-Achsen Gitterkonstante (nm) =a 0,557
c-Achsen Gitterkonstante (nm) 1,302 1,295
V (Å3) 204,4 405
Magnetismus paramagnetisch antiferromagnetische SDW
tierungsgrad von 40% wird der Übergang zur antiferromagnetischen SDW komplett
unterdrückt und ein maximales Tc von 38K erreicht [Rot08a, Che09]. Lochdotie-
rung des Eisens mittels Chrom [Sef09c, Bud09, Mar11, Eng12], Mangan [An09] oder
Molybdän [Sef12] hingegen führte zu keiner supraleitenden Phase, dafür aber zu ma-
gnetischen Effekten. Cr-dotierte Ba122 Dünnschichten wurden im Rahmen dieser
Arbeit ebenfalls erfolgreich hergestellt und zeigen für niedrige Temperaturen meta-
magnetische Effekte [Eng12].
• Elektronendotierung: Die Zugabe zusätzlicher Ladungsträger ist möglich durch
Substitution des Eisens mit Cobalt, Nickel, Rhodium oder Palladium [Ni08, Sef08,
Sef09a, Ni09, Chu09, Ni10, Li09, Asw11]. Eine Erhöhung des Grades der Dotie-
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2.2 Das BaFe2As2-System
Abbildung 2.6: Experimentelle Phasendiagramme für das BaFe2As2-System [Pag10]. Folgen-
de Abkürzungen werden verwendet: Paramagnetisch (PM), Orthorhombisch
(O), Tetragonal (T), Antiferromagnetisch (AFM), Supraleitung (SC). Zur ver-
einfachten Ansicht wurden Dotierungs- bzw. Druckachse normiert. (a) Pha-
sendiagramm für Chemische Dotierung (exemplarisch gezeigt für K [Rot08a],
Co [Ni08] und P [Jia09]). Die gestrichelte Linie zeigt den strukturellen Über-
gang bei Co-Dotierung. (b) Druck-Phasendiagramm für verschiedene Druck-
zellen und damit verbunden unterschiedliche Level hydrostatischen Drucks
[Ali09, Col09, Ish09, Fuk08, Mat09].
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rung des jeweiligen Dotanten führt zu einer sukzessiven Unterdrückung der SDW.
Ab einem bestimmten Dotierungsgrad kann ein supraleitender Übergang beobachtet
werden. Ni et al. [Ni08] zeigten, dass ein Dotierungsgrad von 4% Co notwendig ist,
um dies zu realisieren. In dieser unterdotierten Zone kann eine Koexistenz von SDW-
Magnetismus und Supraleitung beobachtet werden. Bei 6-7% Co-Zugabe ist die SDW
komplett unterdrückt und das maximale Tc von ca. 23K erreicht. Eine weitere Zuga-
be von Co verringert die Sprungtemperatur, bis hin zum kompletten Verschwinden
der Supraleitung in BaCo2As2 [Sef09b]. Ähnliches Verhalten wurde für die anderen
Dotanten beobachtet. Die Form des T-x -Phasendiagramms ist in Abbildung 2.6a
dargestellt.
• Äußerer Druck: Mittels einer Diamantstempelzelle, in der Drücke bis 60 kbar er-
zeugt werden können, konnten Alireza et al. [Ali09] zeigen, dass extern angelegter
Druck ebenfalls die SDW im Ba122-System unterdrückt und eine supraleitende Pha-
se erzeugt. Das erste komplette Druck-Phasendiagramm konnten Colombier et al.
[Col09] mittels einer modifizierten Bridgman-Druckzelle erstellen. Dieses weist ein
verbessertes Design im Vergleich zu einer Diamantstempelzelle auf, wodurch höhe-
re Drücke erreicht werden. Vergleichbar mit der Elektronen- und Loch-Dotierung
entsteht ebenfalls ein glockenähnliches Phasendiagramm (im Folgenden „Dom“ ge-
nannt), bei dem ab einem Druck von ≈ 40 kbar SDW und Supraleitung koexistie-
ren. Bei einem Druck von ≈ 50 kbar wird die SDW komplett unterdrückt und eine
maximale Sprungtemperatur von ca. 30K erreicht. Simulationen unterschiedlicher
Druckzustände (hydrostatisch oder uniaxial) von Tomic et al. [Tom12] zeigen, dass
eine starke Abhängigkeit von den Druckzuständen herrscht und uniaxialer Druck den
strukturellen Übergang schon bei kleineren Drücken unterdrückt. In Abbildung 2.6b
ist die Abhängigkeit der Sprungtemperatur von der verwendeten Druckzelle darge-
stellt. Unterschiedliche Druckzellen führen zu anderen Formen der supraleitenden
Zone.
• Isovalentes Dotieren: Bei isovalentem Dotieren werden die einzelnen Bausteine
des Ba122 mit Elementen substituiert, die den gleichen elektronischen Zustand be-
sitzen. Dies war erfolgreich mit Phosphor an der Arsen-Position [Jia09] und Rutheni-
um an der Eisen-Position [RA10, Sha10, Dha11, Dha13]. Einerseits entstehen dabei
keine zusätzlichen Bänder an der Fermikante [Zha09b], andererseits kommt es zu ei-
ner geringen Vergrößerung des Volumens der Einheitszelle. Bei Elektronendotierung,
Lochdotierung und Druckversuchen kam es hingegen zumeist zur Verringerung des
Einheitszellvolumens [Rot08b, Ni08, Tom12].
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Epitaktische Dünnschichten sind ein geeignetes Mittel, um uniaxiale Spannungszustände
mit Hilfe einer Gitterfehlpassung (im Folgenden Misfit genannt) in einem Stoffsystem zu
implementieren (theoretische Grundlagen siehe Kapitel 2.3). Es wurde bisher überwiegend
an Co-dotierten Ba122-Schichten gearbeitet. Die Deposition der Ba122-Schichten ist auf
einem sehr hohen Level, gut reproduzierbar und die Schichten sind chemisch stabil bei Nor-
maldruck [Kat09, Iid09, Iid10b, The10, Iid10a, Iid11, Kur13a, Tro12, Eng13b]. Zu beachten
bei der Herstellung dieser Schichten ist, dass sich während der Deposition eine epitakti-
sche Eisenschicht bildet. Iida et al. [Iid10b] berichteten bereits über zusätzlich gewachsene
Eisenschichten bei der Deposition des Co-dotierten Ba122 auf Oxidsubstraten. Zusätzlich
konnten sie die Spannungsabhängigkeit des Co-dotierten Ba122 belegen [Iid10b]. Durch
die Deposition des Co-dotierten Ba122 auf verschiedenen Substraten mit unterschiedlichen
Misfits zum Ba122 konnten unterschiedliche Spannungszustände eingestellt werden. Mit
steigendem c/a-Verhältnis des Ba122 wurden höhere supraleitende Sprungtemperaturen
gemessen. Bestätigt wurde diese Abhängigkeit von Kurth et al. [Kur13b] auf unterschied-
lichen Fluorid-Substraten.
Abbildung 2.7: Hochauflösende TEM-Aufnahme der Eisen/Ba122 Grenzschicht [The10].
Thersleff et al. [The10] zeigten mittels Transmissionselektronenmikroskopie (TEM) an Bi-
lagen, bestehend aus Eisen und Co-dotierten Ba122 auf MgO-Einkristallsubstraten, dass
die (001) Oberflächenebene des kubisch raumzentrierten Eisens und die Eisen-Teilschicht
des Ba122 über eine sehr gute Gitterpassung verfügen (siehe Abbildung 2.7). Daraus re-
sultiert, dass das Eisen/Ba122-System perfekt geeignet ist, um Multilagen herzustellen.




Abbildung 2.8: Abhängigkeit der supraleitenden Sprungtemperatur vom Co-Dotierungsgrad für
das Targetmaterial (blau) und für die hergestellten Bilagen (rot). Die eingezeich-
nete schwarz gestrichelte Linie stellt einen möglichen Verlauf hin zu undotiertem
Ba122 dar (nach [Kur13a]).
Kurth et al. [Kur13a] erstellten das Dotierungs-Phasendiagramm für Co-dotierte Ba122-
Dünnschichten (Abbildung 2.8) und zeigten, dass es sich vom Einkristallphasendiagramm
unterscheidet. Für Dünnschichten verschiebt sich das Maximum des supraleitenden Doms
zu kleineren Dotierungen. Im Vergleich zu Einkristallen wurde hierbei ein höheres maxima-
les Tc von 27,9K in unterdotiertem Ba122 gemessen. Als primärer Grund wurden von Kurth
et al. [Kur13a] Fehlordnung und Leerstellen genannt, die aus Co-Diffusion in die Eisenpuf-
ferschicht und As-Fehlstellen resultieren. Simulationen und Berechnungen zeigen [Fer12],
dass Unordnung eine mögliche Ursache für den Anstieg von Tc ist. Unter der Annahme
einer s±-Symmetrie der Fermifläche [Maz08, Kur08] und dominanter Intraband-Streuung
konnte berechnet werden, dass die SDW durch nicht-magnetische Streuzentren stärker ge-
schwächt und damit die Supraleitung weniger beeinflusst wird. Abbildung 2.8 zeigt das
Phasendiagramm, das aus den gewonnenen Transportdaten von Ba122-Dünnschichten er-
stellt wurde. Für undotiertes Ba122 wurde keine supraleitende Phase gefunden. Zusätzlich
eingezeichnet ist ein möglicher Trend, der bei Vergrößerung der Intraband-Streuung das
Tc für undotiertes Ba122 aufzeigt. Hierbei können bei der Herstellung von Dünnschichten
Spannungseffekte, die ebenfalls eine supraleitende Phase hervorrufen können, nicht ausge-
schlossen werden. Kurth et al. [Kur13a] konnten mittels Auger-Elektronen-Spektroskopie
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(AES) nachweisen, dass Co-Diffusion in die Eisenpufferschicht vorliegt und As-Fehlstellen
im Ba122 existieren. Diese entstehen möglicherweise durch Co-Diffusion, wodurch Bin-
dungen des As frei werden und was zu einer leichteren Verdampfung von As während der
Deposition führt. Daraus resultiert ein As-Defizit in der Ba122-Schicht. Die in dieser Arbeit
hergestellten undotierten und somit Co-freien Ba122/Eisen Bilagen zeigen kein As-Defizit
(gemessen mittels Energiedispersiver Röntgenspektroskopie in einem TEM und AES), was
diese Vorstellung erhärtet.
2.3 Wachstum dünner Schichten
In diesem Kapitel werden die grundlegenden Prinzipien, die dem Wachstum dünner Schich-
ten zugrunde liegen, beschrieben. Abbildung 2.9 zeigt die wichtigsten Prozesse, die wäh-
rend der Schichtbildung an der Substratoberfläche ablaufen. Zur Schichtbildung führen
mechanische Adhäsion, chemische Adsorption und Adsorption durch Van-der-Waals-Kräfte
[Chr94, Kie95].
Abbildung 2.9: Die wichtigsten mikroskopischen Prozesse beim Wachsen von dünnen Schich-
ten: (1) Desorption: Teilchen verlassen die Oberfläche wieder, (2) Adsorption:
Teilchen bleiben an der Substratoberfläche haften, (3) Defektadsorption: Teil-
chen lagern sich in Defekten ab, (4) Diffusion: Teilchen bewegen sich entlang
der Oberfläche, (5) Keimbildung: Teilchen verbinden sich mit anderen Teilchen
(nach [Fre03]).
Während der Deposition und der Bildung der Dünnschicht kommt es zur Diffusion der
angelagerten Teilchen auf der Substratoberfläche. Diese Teilchen legen auf der Substrat-
oberfläche einen mittleren Weg < x > zurück und verhalten sich entsprechend der Ein-
steinschen Diffusionsgleichung:
< x2 >= τD(T ) (2.1)
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D0 ist eine materialspezifische Konstante, kB die Boltzmann-Konstante und Ea die Aktivie-
rungsenergie, die benötigt wird, um die Diffusion der Teilchen zu starten. Des Weiteren ist
zu erkennen, dass mit steigender Temperatur, T , die Diffusion größer wird und die Mobili-
tät der Atome an der Oberfläche zunimmt. Für die Deposition von Multilagen muss somit
eine Temperatur gefunden werden, bei der es einerseits zu einem epitaktischen Wachstum
kommt, andererseits die Diffusion von Teilchen in fremde Lagen vermieden wird.
Das Verhältnis von Oberflächenenergie des Substrates ES, Oberflächenenergie der Schicht
EO und Grenzflächenenergie EG spielt eine entscheidende Rolle. Je nachdem, wie sich die
Energien zueinander verhalten, können drei Wachstumsmodi unterschieden werden [Fre03]:
• (a) Frank-Van der Merwe (Lagenwachstum):
ES>EO + EG: Somit ist die Wechselwirkung zwischen adsorbierten Teilchen und
Substratoberfläche sehr groß. Damit entstehen zuallererst Lagen, die die Substrat-
oberfläche bedecken. Eine neue Lage entsteht, wenn die darunter liegende komplett
abgeschlossen ist (Abbildung 2.10a).
• (b) Vollmer-Weber (Inselwachstum):
ES<EO + EG: Die Wechselwirkung unter den Adsorbatteilchen ist größer als die
Wechselwirkung zur Substratoberfläche. Die adsorbierten Teilchen bilden Inseln (Ab-
bildung 2.10b).
• (c) Stranski-Krastanov (Mischwachstum):
Dabei kommt es durch äußere und innere Einflüsse (z.B. Verspannungen) nach an-
fänglichem Lagenwachstum zum Inselwachstum (Abbildung 2.10c).
Abbildung 2.10: Wachstumsmodi: (a) Frank-van der Merwe, (b) Vollmer-Weber, (c) Stranski-
Krastanov.
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Ein weiterer wichtiger Punkt beim Wachstum dünner Schichten ist die Epitaxie (kristallo-
graphische Ordnung und Orientierung). Es kann zwischen zwei Arten von Epitaxie unter-
schieden werden. Es liegt Homoepitaxie vor, wenn Substrat und Schicht aus dem gleichen
Material bestehen. Abbildung 2.11a zeigt diesen Fall. Die Schicht wächst ohne jede Ver-
zerrung auf. Heteroepitaxie liegt vor, wenn Substrat und Schicht aus unterschiedlichen
Materialien bestehen. Aufgrund unterschiedlicher Gitterparameter führt dies zu Spannun-
gen in der aufgedampften Schicht und kann mit einer tetragonalen Verzerrung der Schicht
einhergehen (Abbildung 2.11b). Werden diese Spannungen zu groß, kommt es zur Relaxa-
tion der Schicht (Abbildung 2.11c).
Abbildung 2.11: (a) Dünnschicht und Substrat haben den gleichen Gitterparameter: die Dünn-
schicht wächst ohne Verzerrung auf. (b) Durch unterschiedliche Gitterpara-
meter kommt es zu einer Anpassung des Gitterparameters der Dünnschicht
(einhergehend mit einer tetragonalen Verzerrung der aufgewachsenen Dünn-
schicht). (c) Ist der Misfit zu groß, kommt es zur Ausbildung von Versetzungen,
bis hin zum relaxierten Aufwachsen der Dünnschicht.





Homoepitaxie liegt vor, wenn εm =0 ist, dass heißt die Gitterkonstanten von Substrat
a(Substrat) und Schicht a(Schicht) sind gleich und Substrat und Schicht bestehen aus
dem gleichen Material. Sobald εm 6= 0 ist, kommt es zu Spannungen und es liegt die oben
beschriebene Heteroepitaxie vor, wobei Schicht und Substrat aus unterschiedlichen Mate-
rialien bestehen. Ist εm> 0 entwickeln sich Zugspannungen, bei εm< 0 treten Druckspan-
nungen in der Schicht auf.
Diese Spannungen können in dünnen Schichten durch Misfit-Versetzungen verkleinert wer-
den, was es dem System erlaubt, seine Gesamtenergie zu verringern. Wenn Versetzungen
mit einem Burgers-Vektor, b, und einem Abstand, S, gebildet werden, reduziert sich die
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Spannung in der Schicht auf ε-b/S und es reduziert sich die dazugehörige Energie.
Unter Beachtung der Energie, die durch den Einbau von Versetzungen frei wird, berechnet

















Dabei ist M der Biaxiale-Elastizitätsmodul, d die Dicke, ε der Misfit, µ der Schermodul, ν
die Poissonzahl und β eine numerische Konstante der Dünnschicht. Der lineare erste Teil
der Gleichung beschreibt den Energieanteil der durch die konstante Spannung entsteht. Der
zweite logarithmische Teil die Energie, die durch den Einbau von Versetzungen frei wird.
Daraus abgeleitet ergibt sich, dass nur oberhalb einer kritischen Dicke, dc, der Einbau von
Versetzungen zu einer Verringerung der Gesamtenergie führt. Der Gleichgewichtszustand
des Systems bestimmt sich dabei aus dem absoluten Minimum der Gesamtenergie unter
Berücksichtigung der Anzahl der Versetzungen pro Längeneinheit 1/S. Für den speziellen










Für Dicken der Dünnschicht d>dc enthält der Gleichgewichtszustand der Dünnschicht
Versetzungen. Unter der Voraussetzung, dass das System versetzungsfrei ist, wird die mi-
nimale Energie erreicht, wenn die Dicke kleiner dc ist. Für diese kleinen Dicken ist das
System einer epitaktisch, kohärent aufgewachsenen Dünnschicht thermodynamisch stabil.
Da diese Berechnungen keine Temperatureffekte (Substrattemperatur, Ausheilen von De-





In diesem Kapitel wird die verwendete Methode zur Herstellung der Dünnschichten vor-
gestellt und die wichtigsten Analysemethoden beschrieben. Auf nicht-Standardmethoden,
die nur vereinzelt eingesetzt werden, wird in diesem Kapitel nicht eingegangen.
3.1 Gepulste Laserdeposition
Für die Herstellung der in dieser Arbeit untersuchten Dünnschichten wurde die gepulste
Laserdeposition (Pulsed Laser Depostion (PLD)) angewandt. Um die Oxidation der ver-
wendeten Materialien zu reduzieren fand die Beschichtung der Substrate in einer Ultrahoch-
vakuum-Kammer mit einem Basisdruck von p≤ 10−8 mbar statt. In der Depositionskam-
mer (Abbildung 3.1 zeigt eine schematische Skizze) befindet sich zusätzlich ein RHEED-
System (Reflection High Energy Electron Diffraction), bestehend aus Elektronenquelle
und Fluoreszenzschirm, womit das Wachstum der Schichten in situ beobachtet werden
kann (siehe Kapitel 3.2.2).
Bei der PLD trifft ein hochenergetischer Laserstrahl auf ein Target (Massivmaterial mit
Durchmesser zwischen 5mm und 2 cm), was im Rahmen dieser Arbeit entweder ein reines
Elementtarget (Eisen) oder ein stöchiometrisches Target ist. Die stöchiometrischen, po-
lykristallinen, Co-dotierten/undotierten Ba122-Targets wurden mittels Sintern aller Ein-
zelelemente hergestellt [Kur13a]. Der eingesetzte Laser ist ein Excimer-Laser (Lambda-
Physics LPX 305i) mit einer KrF-Füllung, der bei einer Wellenlänge von λ=248 nm ar-
beitet und Pulsdauern, τ , von 20 bis 50 ns liefert. Laserwiederholraten, f , sind von 1 bis
50Hz möglich. Vor der Kammer, im optischen Gang des Laserstrahls, befindet sich eine
Blende, die den Laserstrahl in eine definierte Größe bringt und die intensitätsschwachen,
inhomogenen Randbereiche des Laserstrahls ausblendet. Durch eine Sammellinse vor der
Depositionskammer wird der Laserstrahl fokussiert, wodurch die Blendenöffnung auf das
Target projiziert wird [Kre95]. Der Fokus des Laserstrahls befindet sich dabei nicht auf der
Targetoberfläche, sondern kurz davor.
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Abbildung 3.1: Schematische Skizze der Ultrahochvakuumkammer, die zur Herstellung der dün-
nen Schichten verwendet wurde (nach [Pat08, Eng09]).
Dies ist notwendig, um eine stöchiometrisch homogene Plasmakeule und dementsprechende
Dünnschichten zu erzeugen [Bra04]. In Abhängigkeit der Laserenergie (einstellbar mittels
der Hochspannung des Lasers und überprüft durch Messung mittels eines Energiemonitors
hinter der Kammer) erhitzt der Laserstrahl binnen weniger Nanosekunden die Targeto-
berfläche bis zu einer Tiefe von 0,1µm auf Temperaturen weit über dem Schmelzpunkt.
Das erhitzte Material breitet sich danach senkrecht zur Targetoberfläche in Richtung des
Substrates in Form einer Plasmakeule aus. An der Substratoberfläche angekommen, haben
die stark ionisierten Teilchen sehr hohe Energien von bis zu 100 eV [Web93]. Im Vergleich
zu anderen Depositionstechniken (Sputtern, Elektronenstrahlverdampfen etc.) erzeugt die
PLD um einige Größenordnungen stärkere Partikelenergien, die zudem mittels eines Kera-
mikheizers beeinflusst werden können. Dieser ist oberhalb des Substrates montiert, kann
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Temperaturen bis zu 1000 ◦C erzeugen und die Mobilität der Adsorbatteilchen erhöhen.
Eine weitere Besonderheit der PLD ist die hohe Keimdichte auf der Substratoberfläche
[She04]. Keime, bestehend aus mehreren Atomen, besitzen eine geringere Mobilität als
einzelne Atome, wodurch das Wachsen sehr dünner Schichten erleichtert wird. Zwischen
den Laserpulsen kommt es zu Ostwald-Reifungsprozessen, bei denen große Keime auf Ko-
sten kleinerer wachsen.
Während der Deposition kann es dazu kommen, dass größere Partikel, sogenannte Dro-
plets, mit einer Größe bis zu einigen µm, aus dem Targetmaterial herausgelöst werden und
damit die Schichtqualität negativ beeinflussen. Eine Möglichkeit, Anzahl und Größe dieser
Droplets zu verringern, wurde von Fähler et al. [Fäh97] vorgestellt. Sie stellten fest, dass
dies erreicht werden kann, wenn Target- und Substratoberfläche nicht direkt übereinander
liegen. Mit dem Ziel Grenzschichten mit geringer Rauigkeit und sehr dünne Schichten zu
erhalten, wurde dies in der vorliegenden Arbeit beachtet. Um möglichst stöchiometrisch
isotrope und gleichmäßig dicke Schichten herzustellen, wurden zusätzlich Target und Sub-
strat während der Deposition mit konstanter Geschwindigkeit rotiert.
3.2 Strukturelle Charakterisierung
3.2.1 Röntgendiffraktometrie
Mithilfe der Röntgendiffraktometrie kann überprüft werden, welche Phase sich gebildet hat
und welche Orientierung die Kristalle zueinander haben. Es wird die Beugung von Rönt-
genstrahlung an geordneten Strukturen ausgenutzt. Unter Verwendung der Braggschen
Beugungsbedingung nλ=2dsin(θ) kann anschließend der Netzebenenabstand der unter-
suchten Probe bestimmt werden. In der vorliegenden Arbeit wird ein Bruker D8 Advance
Diffraktometer für die θ-2θ-Messungen verwendet. Dieses nutzt monochromatische Co-
Kᾱ1,2-Strahlung (λ=0,17909 nm) zur Charakterisierung der Dünnschichten. Des Weiteren
ist in diesem Gerät ein Göbel-Spiegel eingebaut, der den Röntgenstrahl parallelisiert und
damit eine mögliche Fehlerquelle, die Divergenz des Röntgenstrahls, bei der Bestimmung
der Gitterkonstante minimiert. Die Texturmessungen wurden an einem Philips X’Pert Dif-
fraktometer (monochromatische Cu-Kᾱ1,2-Strahlung (λ=0,15417 nm)) durchgeführt.
θ-2θ-Messungen Bei θ-2θ-Messungen erzeugen ausschließlich Netzebenen Reflexe, die
parallel zur Oberfläche angeordnet sind. Abbildung 3.2 zeigt den schematischen Aufbau
eines Diffraktometers. Im verwendeten Bruker D8 Advance Diffraktometer ist die Röntgen-
quelle fixiert und die Probe dreht sich mit der halben Winkelgeschwindigkeit des Detektors,
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Abbildung 3.2: Schematischer Aufbau des verwendeten Diffraktometers.
wodurch der gesamte 2θ-Raum abgescannt werden kann. Für jeden Winkel 2θ wird die In-
tensität durch den Detektor aufgenommen. In dieser Geometrie gilt ω= θ und ψ = 0 für
die gesamte Messung. Darüber hinaus ist es möglich, die Probe axial um den Winkel φ zu
drehen.
Nelson-Riley-Funktion Aus den Positionen der 2θ-Reflexe kann mithilfe der Braggschen
Beugungsbedingung der Gitterebenenabstand bestimmt werden. Unter Nutzung der Sym-
metrie des Systems wird anschließend die Gitterkonstante berechnet. Da allerdings in die
Bragg-Gleichung als Messgröße sin(θ) eingeht, hängt die Genauigkeit der Gitterkonstante
von der Genauigkeit der abgeleiteten Größe dsin(θ)/dθ ab. Der Fehler ist folglich bei θ=0◦
am größten und für θ=90◦ am kleinsten. Nelson und Riley [Nel45] entwickelten basierend
auf dieser Tatsache ein Verfahren, um auf den Gitterparameter bei 90◦ zurückzurechnen.








Diese wird für jeden Reflex (in dieser Arbeit die (00l)-Reflexe des Ba122) ausgerechnet und
gegen den errechneten Gitterparameter des jeweiligen Reflexes aufgetragen. Anschließend
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wird eine lineare Regression dieser Funktionswerte durchgeführt. Der Schnittpunkt mit der
Gitterparameterachse ergibt den Gitterparameter bei 90◦, der mit dem geringsten Fehler
behaftet ist.
Texturbestimmung Da mit der zuvor beschriebenen θ-2θ-Geometrie ausschließlich Netz-
ebenen untersucht werden können, die parallel zur Probenoberfläche liegen, kann noch
keine Aussage darüber getroffen werden, ob die Schicht in der Schichtebene mit einer
Vorzugsrichtung aufgewachsen ist. Möglich ist dies mittels Texturmessungen. Dazu wird ein
bestimmter Reflex der zu untersuchenden Schicht vermessen, das heißt, ein konstanter 2θ-
Winkel wird eingestellt. Danach werden die Winkel φ und ψ (siehe Abbildung 3.2) variiert
und ein kompletter Scan des φ-ψ-Koordinatensystems durchgeführt (auch Polfigurmessung
genannt). Basierend auf den Positionen der Reflexe in der Polfigur kann geschlossen werden,
ob die Schicht epitaktisch aufgewachsen ist.
Reciprocal Space Maps Die Vermessung des reziproken Raumes (Reciprocal Space Map
(RSM)) wird mithilfe der hochauflösenden Röntgenbeugung (HRXRD) durchgeführt. In
der Geometrie für die HRXRD kommen zusätzlich zum Aufbau der θ-2θ-Messungen (Abbil-
dung 3.2), Monochromatoren, wie zum Beispiel ein Bartels-Monochromator zur Selektion
von Cu-Kα1 Strahlung, zum Einsatz, die die Halbwertsbreite des eingesetzten Röntgen-
strahls minimieren. Diese sind zwischen Röntgenquelle und Probe montiert. Um die Auflö-
sung weiter zu erhöhen, sind Soller-Slits vor dem Detektor angebracht. Für RSM’s werden
ω und 2θ unabhängig voneinander variiert. Das heißt, es werden für unterschiedliche ω-
Werte 2θ-Scans durchgeführt. Mittels dieser Scans bekommt man Zugang zu Bereichen
des reziproken Raumes, die durch θ-2θ-Messungen nicht zugänglich sind. Unter Nutzung
dieser Scans und folgender Gleichungen [Bir06]
Qx = K(cos(θ − ω)− cos(θ + ω)) (3.2)
Qy = K(sin(θ − ω) + sin(θ + ω)) (3.3)
können die Anteile des reziproken Streuvektors, die parallel (Qx) und senkrecht (Qy) zur
Substratoberfläche liegen, berechnet werden. Da aus RSM’s keine Gitterkonstanten be-
stimmt werden können, wird für jedes RSM eine Referenz benötigt. In dieser Arbeit wird
der (206)-Reflex des Spinell-Substrats als Referenz verwendet. Besitzen die Reflexe des Sub-
strats und der darüber gewachsenen Schicht den gleichen Qx-Wert, haben beide den glei-
chen In-plane-Gitterparameter. Eine prozentuale Abweichung von diesem Qx-Wert kann
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mit einer Relaxation identifiziert und aus der relativen Abweichung der Gitterparameter
der Schicht bestimmt werden.
Analyse nach Williamson und Hall Williamson und Hall [Wil53] entwickelten ein gra-
phisches Verfahren, um zwischen der Verbreiterung von Röntgenreflexen durch Mikro-
spannungen (Variation der Gitterparameter durch Defekte) und durch Korngrößeneffekte
zu unterscheiden. Dabei wird zu Beginn ein HRXRD-θ-2θ-Scan durchgeführt. Ein Scan in
HRXRD-Geometrie ist hierbei notwendig, da Geräteparameter in der anschließenden Ana-
lyse berücksichtigt werden müssen, die für die HRXRD-Anordnung bekannt sind [Hän12].
Aus den gemessenen (h k l)-Reflexen kann die integrale Breite β2θ (Fläche des Reflexes di-
vidiert durch die Amplitude des Reflexes) bestimmt werden. Die von Williamson und Hall











Die Gleichung ist eine Kombination aus der Scherrer-Gleichung [Sch18] und verschie-
denen Ansätzen zur Bestimmung der Verbreiterung von Röntgenreflexen [Bir06]. KS ist
die Scherrer-Konstante, KDε die mittlere Mikrospannung und 〈D〉 die mittlere Korngröße.
Wird ∆Q= β cos θ/λ gegen Q = 2 sin θ/λ aufgetragen, kann aus dem Anstieg KDε und
aus dem Schnittpunkt mit der Ordinate 〈D〉 bestimmt werden.
Da diese Methode für Volumenproben entwickelt wurde, sollte eine genaue Bestimmung
der Mikrospannung und Korngröße für Dünnschichten, wie sie in dieser Arbeit vorliegen,
mit Vorsicht betrachtet werden. In dünnen Schichten kommen zusätzlich Effekte durch
Epitaxie und Mikrostruktur hinzu. Das größte Problem dabei ist die Bestimmung der
Scherrer-Konstante für Dünnschichten. In Folge dieser Probleme liefert dieses Verfahren
bei Dünnschichten nur qualitative und keine quantitativen Aussagen.
3.2.2 Weitere Methoden
Atomkraftmikroskopie Das Atomkraftmikroskop (AFM) (verwendet wurde ein Digital
Instrument Dimension 3100 ) dient zur Charakterisierung von Oberflächen unter Nutzung
der Van-der-Waals-Kräfte. Das Mikroskop nutzt einen Silizium-Cantilever als Detektor,
der durch einen Piezokristall zum Schwingen nahe seiner Resonanzfrequenz angeregt wird.
Im verwendeten tapping mode wird die Amplitude der Cantilever-Schwingung konstant
gehalten, indem die z -Position des Cantilevers während des Abtastens angepasst wird,
wodurch ein Höhenprofil der zu untersuchenden Oberfläche entsteht.
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Beugung hochenergetischer Elektronen bei Reflexion Das Wachstum der Dünn-
schichten wird während der Deposition mittels Beugung hochenergetischer Elektronen bei
Reflexion (Reflection High Energy Electron Diffraction (RHEED)) beobachtet. Dazu wird
an der PLD-Kammer eine Elektronenquelle mit dahinter geschalteter Beschleunigungsein-
heit montiert (siehe Abbildung 3.1), um den Elektronen eine große kinetische Energie zu
geben. Diese werden gerichtet auf das Substrat geleitet und an der Oberfläche der Dünn-
schicht gebeugt. Das Beugungsmuster wird über einen fluoreszierenden Schirm und eine
Videokamera an den Computer übertragen. Die Beugung der Elektronen findet nur in
oberflächennahen Schichten statt, da sie in der Geometrie des streifenden Einfalls auf die
Oberfläche gelangen (Einfallswinkel < 10◦). Anhand der Beugungsbilder können Aussa-
gen über die Beschaffenheit der Oberfläche getroffen und gegebenenfalls die Depositions-
bedingungen angepasst werden. Durch die geringe Eindringtiefe ist es aber nur möglich
Informationen über die Oberfläche zu gewinnen, nicht aber Tiefeninformationen.
3.3 Methoden zur Charakterisierung der magnetischen
und elektrischen Eigenschaften
Elektrische Transportmessungen Elektrische Transportmessungen werden mittels ei-
ner Vierpunktmessung durchgeführt. Dabei werden auf der Probe vier Kontakte in span-
nungsrichtiger Konfiguration aufgebracht. An den Stromkontakten wird ein konstanter
Messstrom eingespeist und der Spannungsabfall gemessen. Unter Nutzung des Ohmschen
Gesetzes kann daraufhin der Widerstand der Probe berechnet werden. Die Widerstände
der Zuleitungen und Kontakte mitteln sich aus, wodurch nur der Widerstand der Pro-
be gemessen wird. Da die in dieser Arbeit hergestellten Dünnschichten Abmessungen von
10mm·10mm haben, ist eine direkte Messung der kritischen Stromdichte nicht möglich.
Um eine definierte Fläche zur Bestimmung der kritischen Stromdichte herzustellen, wer-
den die Proben mithilfe einer Ionenätzanlage strukturiert. Eine Maske aus Aluminium wird
über die Dünnschicht gelegt, die im Anschluss durch die Verwendung eines Ionenstrahls
auf die Dünnschicht abgebildet wird. Die hier verwendete Maske führte zu einer Steglänge
von 0,60mm und einer Stegbreite von 0,45mm. Aus der Dicke der supraleitenden Schicht
konnte danach die Querschnittsfläche bestimmt und unter Berücksichtigung des gemes-
senen kritischen Stroms die kritische Stromdichte berechnet werden. Für die Angabe der
kritischen Stromdichte wurde das in der Literatur übliche Kriteritum von 1µVcm−1 ge-
wählt.
25
3 Präparations- und Analysemethoden
Messungen der magnetischen Eigenschaften mittels eines Suszeptometers Die ma-
gnetischen Messungen wurden mittels eines Suszeptometers (im folgenden SQUID-MS ge-
nannt) durchgeführt. In diesem sind mehrere supraleitende Bauelemente wie supraleitende
Spulen, supraleitende Flusstransformatoren und ein supraleitender Quanteninterferenzde-
tektor (Superconducting QUantum Interference Device (SQUID)) verarbeitet (eine aus-
führliche Beschreibung des Aufbaus und Funktionsprinzip befindet sich in folgender Refe-
renz [Cla06]). Dieses SQUID besteht aus einem supraleitenden Ring und ist das Bauteil
welches die präzise Detektion von magnetischen Momenten durchführt. Durchdringt ein
magnetisches Feld diesen supraleitenden Ring, werden in diesem supraleitende Abschirm-
ströme angeworfen. Dieser Strom kann mittels einer makroskopischen Wellenfunktion mit
diskreten Werten beschrieben werden und ist durch die Bohr-Sommerfeldt-Quantisierung
quantisiert. Es existieren zwei unterschiedliche Bauarten, das DC- und das rf-SQUID. In
dieser Arbeit wird ein DC-SQUID verwendet. Dieses zeichnet sich dadurch aus, dass der
supraleitende Ring durch zwei Josephson-Kontakte unterbrochen ist. Für Messungen wird
ein konstanter Gleichstrom IK angelegt, der knapp oberhalb des kritischen Stromes der Jo-
sephson Kontakte liegt. Durchdringt ein externes Magnetfeld das DC-SQUID, entsteht ein
Abschirmstrom im supraleitenden Ring. Dieser wirkt dem äußeren Magnetfeld entgegen,
ist moduliert mit IK und periodisch mit dem magnetischen Flussquantum Φ0. Es kommt zu
einer Änderung der Spannung, die detektiert wird und kleinste Änderungen des magneti-




Um elektrische und magnetische Eigenschaften der Ba122-Dünnschicht von den Eigen-
schaften der eingesetzten Substrate und Pufferschichten zu trennen, wurden verschiedene
Referenzschichten hergestellt.
4.1 BaFe2As2-Dünnschicht ohne Eisenpufferschicht
Abbildung 4.1: (a) Röntgendiffraktogramm einer Ba122-Schicht, deponiert direkt auf dem
Spinell-Substrat. (b) {103}-Polfigur des Ba122 bei 2θ=30,6◦.
Um zu überprüfen, ob heteroepitaktisches Wachstum möglich ist, wurde im ersten Schritt
der Untersuchung versucht, das Ba122 direkt auf dem MgAl2O4 (Spinell)-Einkristallsub-
strat1 abzuscheiden. Zur Entfernung von Verunreinigungen wurde das Substrat vor der
Deposition auf 800 ◦C erhitzt, anschließend auf 690 ◦C abgekühlt (gemessen mit einem
Pyrometer an der Substratoberfläche) und die Ba122-Dünnschicht bei einer Laserwieder-
holrate von 10Hz und einer Energiedichte von 2,4 J/cm2 deponiert. Nach der Deposition
1Die Spinell-Substrate besitzen eine kubische Struktur mit einer Gitterkonstante von a = 0,809 nm, sind
(100) orientiert, einseitig poliert und haben Abmaßungen von 10mm·10mm·0,5mm. Dieses Substrat wird
verwendet, da es einen geringen Misfit zur Eisenschicht besitzt, welche, wie sich zeigen wird, notwendig
ist, um epitaktisches Wachstum zu erreichen.
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wurde die Dünnschicht strukturell charakterisiet. Im θ-2θ-Scan (Abbildung 4.1a) sind nur
(00l)-Reflexe des Ba122 und die Substratreflexe zu erkennen. Anhand von diesem Rönt-
gendiffraktogramm kann man auf ein c-Achsen Wachstum schließen. Die {103}-Polfigur
des Ba122 (Abbildung 4.1b) zeigt, dass eine Fasertextur des Ba122 vorliegt. Zu erkennen
ist dies daran, dass neben den Reflexen der vierzähligen Symmetrie zusätzlich ein Ring bei
einem konstantem Ψ-Winkel existiert. Das heißt, dass sich die Körner des Ba122 in der
Abbildung 4.2: Temperaturabhängigkeit des elektrischen Widerstandes einer Ba122 Schicht auf
einem Spinell-Substrat.
ab-Ebene willkürlich anordnen, wobei die c-Achse senkrecht zur Substratoberfläche steht.
In dieser Polfigur ist zusätzlich die {220}-Polfigur des Spinell erkennbar, die bei θ= 31,5◦,
φ= 0◦ und ψ= 45◦ liegt und somit die breiten Reflexe bei φ= 0◦, 90◦, 180◦, 270◦ erklären.
Die Abhängigkeit des elektrischen Widerstandes zeigt im Bereich von 200K bis 300K
metallisches Verhalten (Abbildung 4.2), sprich kleinere Widerstandswerte für tiefere Tem-
peraturen. Bei Temperaturen < 200K zeigt sich jedoch ein Wechsel zu halbleiterähnlichem
Verhalten (höherer elektrischer Widerstand für tiefe Temperaturen). Es konnte kein su-
praleitendes Verhalten festgestellt werden. Dieser ungewöhnliche Widerstandsverlauf kann
mit hoher Wahrscheinlichkeit auf das nicht epitaktische Wachstum zurückgeführt werden.
Dadurch kommt es in Kombination mit dem strukturellen und magnetischen Übergang
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bei 140K zu Streuprozessen der Elektronen, die in einem Anstieg des elektrischen Wider-
standes resultieren. Für die Beweisführung wären weitere Untersuchungen notwendig, die
jedoch nicht Bestandteil dieser Arbeit sind.
4.2 Epitaktische Eisenschicht
Da Ba122 nicht epitaktisch auf dem Spinell-Substrat wächst, wird eine Eisenpufferschicht
verwendet, um ein epitaktisches Wachstum der Ba122-Schicht zu realisieren. Zur Unter-
suchung des Einflusses dieser Pufferschicht wurde als Referenzschicht eine Eisenschicht
deponiert und diese strukturell sowie magnetisch charakterisiert. Dies ist vor dem Hinter-
grund relevant, da Eisenschichten je nach Dicke unterschiedliche Eigenschaften aufweisen.
Jordan et al. [Jor98] beispielsweise untersuchten Eisenschichten mit Dicken kleiner 5 nm
auf MgO-Einkristallsubstraten und entdeckten, dass diese sehr geringe Koerzitivfeldstär-
ken von weniger als 1mT besitzen. Des Weiteren konnte von Subagyo et al. [Sub99] gezeigt
werden, dass eine Abhängigkeit des Wachstums der Eisenschicht von der Topographie des
Substrates besteht. Die große Anzahl von Publikationen im Bereich von Eisenschichten
macht deutlich, dass dieses System von großer Relevanz ist und ein eigenständiges Thema
darstellt [Zdy09, Zha09a, Bau11, Prz12].
4.2.1 Strukturelle Eigenschaften
Nach dem Einschleusen des Spinell-Substrates in die Ultrahochvakuumkammer und dem
Ausheizen dieses Substrates bei 800 ◦C konnte mit der Herstellung der Dünnschichten mit-
tels der gepulsten Laserdeposition (siehe Kapitel 3.1) begonnen werden. Da epitaktische,
Abbildung 4.3: RHEED-Aufnahmen der Eisenschicht bei Raumtemperatur (a) und nach dem
Heizen auf 690 ◦C (b). Der einfallende Elektronenstrahl ist immer entlang des
[110]-Azimuts des Substrates.
glatte Eisenschichten hergestellt werden sollen, wurde das von Thersleff et al. [The10] vor-
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geschlagene Verfahren genutzt. Dabei wird das Eisen bei Raumtemperatur abgeschieden
und anschließend erhitzt. Energiemessungen sind hierbei notwendig, um reproduzierba-
Abbildung 4.4: (a) Röntgendiffraktogramm einer epitaktischen Eisenschicht. (b) {110}-Polfigur
des Eisens bei 2θ=44,73◦. Zusätzlich zu den Eisen-Polen ist der (004)-Pol des
Spinell-Substrates bei φ = ψ = 0◦ zu erkennen. Der Einschub zeigt den Aufbau
des Schichtsystems. Es wachsen auf der Diagonalen der Spinell-Einheitszelle
zwei Einheitszellen des Eisens.
re Ergebnisse zu erhalten. Als ideale Parameter für die Ablation des Eisens wurden eine
Energiedichte von 3 J/cm2 und eine Laserwiederholrate von 5Hz gefunden. Das in Kapi-
tel 2.3 beschriebene Vollmer-Weber-Wachstum konnte als Wachstumsmodus mithilfe von
RHEED-Bildern während der Deposition identifiziert werden. Deposition bei Raumtempe-
ratur führt in den RHEED-Bildern zu isolierten Punkten (Abbildung 4.3a), die entstehen,
wenn Inselwachstum vorliegt. Wird diese Schicht danach auf 690 ◦C erhitzt, bilden sich
Streifen in den RHEED-Bildern (Abbildung 4.3b). Diese belegen, dass es zu einer Glättung
der Eisenschicht gekommen ist, einhergehend mit einem Zusammenwachsen der einzelnen
Eiseninseln.
Um epitaktische Beziehungen und Gitterparameter zu bestimmen wurde die Dünnschicht
nach der Herstellung mittels der in Kapitel 3.2.1 vorgestellten Methoden charakterisiert.
Abbildung 4.4a zeigt den θ-2θ-Scan der Eisenschicht. Einzig der (002)-Reflex des Eisens
konnte gemessen werden. Unter Anwendung der Bragg-Gleichung wurde eine Gitterkon-
stante von c=0,286 nm bestimmt, was in etwa dem Wert aus der Literatur entspricht
[Ohb82]. Um die Orientierung der Eisenschicht zu bestimmen, wurde zusätzlich eine Polfi-
gur des (110)-Reflexes aufgenommen (Abbildung 4.4b). Es ist eine klare vierzählige Sym-
metrie zu erkennen, mit Reflexen bei φ=45◦, 135◦, 225◦ und 315◦. Daraus kann geschlos-
sen werden, dass die Eisenkristalle epitaktisch um 45◦ gedreht auf das Spinell-Substrat
aufwachsen. Dies wurde bereits bei MgO-Einkristallsubstraten beobachtet [The10, Iid10a].
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Abbildung 4.5: Atomkraftmikroskopieaufnahmen eines (a) Spinell-Substrates und (b) einer epi-
taktischen Eisenschicht, abgeschieden auf einem Spinell-Substrat. (c) und (d)
zeigen jeweils die Linien-Scans für die Aufnahmen aus (a) und (b).
Im Vergleich zu MgO-Einkristallsubstraten, bei denen der Gittermisfit zur Eisenschicht 4%
beträgt, beläuft sich dieser bei Spinell-Einkristallsubstraten auf 0,3%. Dies verdeutlicht,
dass das System Fe/Spinell ein geeignetes System zum Wachsen von Multilagen darstellt
[Suk10], was im Laufe dieser Arbeit mit Fe/Co-dotierten Ba122 [Eng13b] sowie undotierten
Ba122/Fe Multilagen [Eng13a] realisiert und untermauert wurde.
Zur Untersuchung der Eisenoberfläche wurde die Atomkraftmikroskopie verwendet. Ab-
bildung 4.5b zeigt eine Aufnahme der Oberfläche der Eisendünnschicht. Diese erscheint
sehr glatt - der Linien-Scan der Oberfläche (Abbildung 4.5d) zeigt maximale Ausschlä-
ge von 0,8 nm - mit einer mittleren quadratischen Rauigkeit von rms=0,2 nm2. In der
Schichtebene wiederholen sich charakteristische Strukturen alle ≈ 400 nm.
Die Oberfläche des Spinells (Abbildung 4.5a) hat einen terrassenartigen Aufbau (siehe Ab-
bildung 4.5c), mit periodischen Abständen dieser Terrassen von 400 nm und einer mittleren
2rms (root mean squared): quadratisches Mittel zur Berechnung eines Mittelwerts, wobei Extremwerte einen





i=1 (zi − z̄)2
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quadratischen Rauigkeit von rms=0,1 nm. Dies kann auf die Herstellung des Substrates
zurückgeführt werden [Cry11].
Da auf dem Substrat und auf der Eisenschicht Strukturen mit einem mittleren Abstand von
400 nm existieren, kann davon ausgegangen werden, dass die Topographie des Spinells an
das Eisen vermittelt wird. Dabei kommt es zu einer leichten Aufrauung der Eisenoberfläche,
was am Anstieg des rms-Wertes festzustellen ist.
4.2.2 Magnetische Eigenschaften
Kerraufnahmen (Abbildung 4.6) bei Raumtemperatur zeigen, dass die magnetisch leichten
Achsen in der (100)- wie auch in der (010)-Achse liegen. Magnetische Felder von 2mT in
Abbildung 4.6: (a) Kerraufnahme der epitaktischen Eisenschicht. Das Magnetfeld
(µ0H =1,4mT) wurde entlang der (100)-Achse des Spinell und der Ana-
lysator entlang der (110)-Achse angelegt. Verschiedene Graustufen entsprechen
unterschiedlichen Domänen. (b) Isotherme Hysteresekurve für die Eisenschicht
bei 10K für die leichte und harte Achse, gemessen in einem Vibrationsma-
gnetometer. Zusätzlich eingezeichnet ist das Anisotropiefeld der Eisenschicht.
(c) Messung der Temperaturabhängigkeit der Magnetisierung mittels eines
SQUID-MS.
der Ebene der leichten Achsen reichen aus, um die Magnetisierungsrichtung zu drehen und
Domänenwände zu bewegen. Bei Magnetfeldern größer als 3mT ist nur eine große Do-
mäne zu beobachten. Anlegen eines Magnetfeldes von 100mT (maximal möglich für das
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verwendete Kerr-Mikroskop) entlang der harten (001)-Achse verursacht geringe Domänen-
wandbewegungen. Dabei kann das typische Domänenbild beobachtet werden (Abbildung
4.6a). Magnetisierungsmessungen mit einem SQUID-MS in Abhängigkeit von der Tempe-
ratur zeigen im relevanten Temperaturintervall zwischen 2K und 200K keine Anomalien.
Einzig für tiefe Temperaturen kommt es zu einem leichten Anstieg, der auf das diamagne-
tische Substrat zurückzuführen ist. Zur Überprüfung dieser Resultate wurden unter An-
wendung eines Vibrationsmagnetometers isotherme Hysteresekurven aufgenommen (Ab-
bildung 4.6b). Diese zeigen, dass die Schicht eine sehr geringe Koerzitivfeldstärke parallel
zur leichten Achse von ≈ 5mT, jedoch eine sehr große Sättigungspolarisation von ≈ 2,1T
besitzt. Diese Werte sind vergleichbar mit Werten für Massivmaterialien [Cul09]. Messun-
gen parallel zur harten (001)-Achse belegen, dass das Anisotropiefeld des Eisens bei einem







Zur Präparation der Bilagen wurde ebenfalls die gepulste Laserdeposition genutzt. Für alle
Bilagen wurde eine Eisenpufferschicht, wie in Abschnitt 4.2 beschrieben, hergestellt. Eine
konstante Energiedichte von 3 J/cm2, eine Laserwiederholrate von 5Hz und eine konstante
Anzahl von Pulsen (8000) wurden gewählt, um für alle Bilagen eine ähnliche Dicke zu
erzielen und somit einen stabilen Einfluss des Eisens auf die darüber liegende Ba122-Schicht
zu erreichen.
Nach der Deposition des Eisens und 30-minütigem Heizen der Eisenschicht bei 690 ◦C
konnte mit der Deposition des Ba122 begonnen werden. Mittels einer Laserwiederholra-
te von 10Hz und einer Energiedichte von 2,4 J/cm2 wurden die Schichten hergestellt. Zu
Beginn der Deposition wächst das Ba122 in vereinzelten Inseln (RHEED-Aufnahme in
Abbildung 5.1a) mit vielen nanometergroßen Nukleationszentren. Ab einer bestimmten
Korngröße wachsen diese zusammen und bilden eine glatte Oberfläche (Abbildung 5.1b).
Dies ist erkennbar an den ausgedehnten Streifen in den RHEED-Aufnahmen. Ab einer
Dicke der Ba122-Schicht von ca. 25-30 nm sind in den RHEED-Bildern zusätzliche Refle-
xe und Ringe zu beobachten, die auf Missorientierungen und polykristalline Anteile hin-
deuten (Abbildung 5.1c). Mit größerer Schichtdicke (dBa122≈ 60 nm) verschwinden diese
zusätzlichen Reflexe und eine glatte Oberfläche ist zu beobachten (Abbildung 5.1d). Des
Weiteren kann im RHEED-Bild, das nach der Deposition aufgenommen wurde (Abbildung
5.1d), eine zusätzliche Überstruktur der Reflexe festgestellt werden. Diese kann auf eine
Oberflächenrekonstruktion des Ba122 zurückgeführt werden, die bereits an Einkristallen
beobachtet und berechnet wurde [vH11]. Ausgehend von diesem Ergebnis wurden in die-
ser Arbeit Bilagen hergestellt, die unterschiedliche Dicken des Ba122 aufweisen. Im ersten
Schritt wurden sie auf ihre Struktur hin untersucht. Anschließend erfolgte die Betrachtung
der physikalischen Eigenschaften.
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Abbildung 5.1: RHEED-Aufnahmen während des Herstellungsprozesses von Ba122 bei 690 ◦C.
(a) Zu Beginn der Deposition separierte Inseln (einzelne Punkte in den RHEED-
Bildern). (b) Nach wenigen Nanometern Schichtdeposition wachsen diese zusam-
men (die Punkte verbinden sich zu Streifen). (c) Nach ca. 25-30 nm Schichtdicke
entstehen zusätzliche Reflexe, die auf Missorientierungen hindeuten. (d) Nach




θ-2θ-Messungen Abbildung 5.2a zeigt exemplarisch den θ-2θ-Scan einer Fe/Ba122-Bi-
lage mit einer Ba122-Dicke von dBa122 =30nm. Neben den Substratreflexen und dem
(002)-Reflex des Eisens sind nur (00l)-Reflexe des Ba122 zu erkennen. Um die genaue
Reflexlage zu bestimmen, wurde jeder dieser Ba122 Reflexe unter Nutzung der Pseudo-
Voigt-Funktion [Bir06] angepasst. Mittels der Reflexlagen, θ, und der in Kapitel 3.2.1
vorgestellten Nelson-Riley-Funktion (Gleichung (3.1)) konnte für jeden Reflex der Funk-
tionswert der Nelson-Riley-Funktion (NRFW) ermittelt werden. Unter Berücksichtigung
der NRFW-Werte und der berechneten Gitterparameter (Nutzung der Bragg-Gleichung
und der tetragonalen Symmetrie des Ba122) wurden diese in einem Diagramm dargestellt
(Abbildung 5.2b) und über eine lineare Anpassung der Gitterparameter bestimmt. Diese
Anpassung wurde auf alle in dieser Arbeit vorgestellten Proben angewendet.
Abbildung 5.3 zeigt θ-2θ-Scans von drei der präparierten Bilagen mit verschiedenen Dicken,
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Abbildung 5.2: (a) Röntgendiffraktogramm einer Fe/BaFe2As2-Bilage. Mit * markiert sind die
(00l)-Reflexe der Ba122 Phase, mit • die Substratreflexe und mit 4 der (002)-
Reflex der epitaktischen Eisenpufferschicht. Der Einschub zeigt den (008)-Reflex
des Ba122, angepasst mit der Pseudo-Voigt-Funktion [Bir06] zur genaueren Be-
stimmung der Reflexlage. (b) Bestimmung des c-Achsenparameters mittels der
Nelson-Riley-Funktion.
d, der Ba122-Schicht. Exemplarisch für sehr dünne Ba122 Schichten ist Probe S10 mit
einer Dicke von 10 nm dargestellt sowie die Proben S60 und S80 mit Dicken von 60 nm und
80 nm. Mit sinkender Schichtdicke ist ein Versatz der (00l)-Reflexe zu größeren 2θ-Werten
zu erkennen. Der Versatz zu größeren 2θ-Winkeln bei sehr dünnen Schichten bedeutet, dass
diese Schichten eine verkürzte c-Achse besitzen. Probe S60 zeigt eine Doppelstruktur in den
(00l)-Reflexen des Ba122, was auf eine Phasenseparation hindeutet, wobei eine Phase die
c-Achse des Targetmaterials besitzt und eine zweite ähnlich zu Probe S10 eine verkürzte
c-Achse hat.
Die Abhängigkeit des c-Achsen-Gitterparameters von der Schichtdicke ist in Abbildung 5.4
dargestellt. Dabei können die Proben in drei verschiedene Kategorien eingeteilt werden.
In Bereich I (dBa122< 30 nm) kommt es zu einem linearen Anstieg des Gitterparameters
mit zunehmender Dicke. In den RHEED-Bildern kann bis zu dieser Dicke ein Zusam-
menwachsen der Nukleationszentren/Keime beobachtet werden, wobei mit größerer Dicke
bereits erste Relaxationen der Ba122-Schicht stattfinden. Zwischen 30 nm<dBa122< 60 nm
kann ein Plateau beobachtet werden, auf dem es nur zu geringen Änderungen der c-Achse
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Abbildung 5.3: Röntgendiffraktogramme von Fe/Ba122 Bilagen mit verschiedenen Dicken der
Ba122-Lage. (a) S10, (b) S60, (c) S80. Die gestrichelte Linie zeigt die Lage des
(008)-Reflexes für das Targetmaterial [Kur13a].
kommt. Die RHEED-Aufnahmen zeigen für diesen Bereich zusätzliche Reflexe, was auf
Relaxationsprozesse hindeutet, die zu Versetzungen führen und somit womöglich anders
orientierte Phasen verursachen können. Für Schichtdicken des Ba122 größer als 60 nm kann
wieder der Gitterparameter des Targetmaterials gemessen werden.
Zusammen mit den Erkenntnissen, die durch die RHEED-Untersuchungen gefunden wur-
den, kann ab einer Dicke von ca. 60 nm von einem relaxierten Aufwachsen des Ba122
ausgegangen werden. Allerdings können mithilfe von θ-2θ-Messungen keine Aussagen über
in-plane Orientierungen getroffen werden.
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Abbildung 5.4: Abhängigkeit der c-Achsen-Gitterkonstante von der Dicke der Ba122-Schicht.
Es sind hierbei drei Bereiche zu erkennen. Bis 30 nm vergrößert sich die c-
Achse sukzessive. In Bereich II ist die Gitterkonstante nahezu konstant und in
Bereich III gibt es eine endgültige Relaxation hin zum Targetwert. Probe S60
mit einer Schichtdicke von 60 nm zeigt zwei Phasen (eine verspannte (*) und
eine relaxierte Phase (4)). Im weiteren Verlauf dieser Arbeit werden nur noch
ausgewählte Schichten aus den jeweiligen Bereichen betrachtet. Die Linie bei
c=1,301 nm repräsentiert den Wert für das Targetmaterial [Kur13a].
Texturmessungen Um die epitaktische Relation und mögliche Missorientierungen zu
bestimmen, wurden für alle Dünnschichten Polfiguren aufgenommen. Das Eisen wuchs
immer epitaktisch, um 45◦ verdreht zum Spinell auf. Um die epitaktische Relation des
Ba122 zu ermitteln, wurde der (112)-Reflex des Ba122 bei 2θ=34,51◦ vermessen. Ex-
emplarisch für alle hergestellten Bilagen wird in Abbildung 5.5 die {112}-Polfigur von
Probe S10 gezeigt. Darin sind nur die vier äquivalenten (112), (-112), (1-12) und (-1-
12) Pole zu erkennen, woraus geschlossen werden kann, dass das Ba122 ebenfalls epi-
taktisch gewachsen ist. Ausgehend vom φ-Winkel kann geschlussfolgert werden, dass das
Ba122 mit gleicher Orientierung wie das Spinell und somit 45◦ verdreht zum Eisen aufge-
wachsen ist. Für die Bilage konnte damit folgende epitaktische Relation gefunden werden:
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Abbildung 5.5: {112}-Polfigur des Ba122 bei 2θ=34,51◦, hier exemplarisch für Probe S10 ge-
zeigt.
(001)[100]Ba122||(001)[110]Fe||(001)[100]MgAl2O4
Diese Wachstumsrelation wurde für alle in dieser Arbeit hergestellten Bilagen gemessen.
Es ist folglich davon auszugehen, dass die in den RHEED-Bildern beobachteten Missori-
entierungen nur an der Oberfläche vorhanden sind.
Reciprocal Space Maps Da mit den bisher vorgestellten Methoden keine Aussagen über
die Größe der a-Achse getroffen werden können, wurden Reciprocal Space Maps (RSM)
der Bilagen angefertigt. Wie in Kapitel 3.2.1 vorgestellt, wurden dafür θ-2θ-Scans mit un-
terschiedlichen ω-Winkeln durchgeführt und anschließend die Qx- und Qy-Werte auf Basis
der Gleichungen (3.2) und (3.3) berechnet. Abbildung 5.6a zeigt das RSM von Probe S10
mit einer Schichtdicke von 10 nm. Es ist deutlich zu erkennen, dass die (10l)-Reflexe des
Ba122 und der (206)-Reflex des Spinell den gleichen Qx Wert und damit in der Substra-
tebene (a-Achse) den gleichen Gitterparameter besitzen. Wird die Schichtdicke des Ba122
vergrößert (exemplarisch ist das RSM von Probe S60 dargestellt), kommt es, wie auf Ba-
sis der RHEED-Aufnahmen und θ-2θ-Messungen angenommen, zu Relaxationsprozessen.
Dies ist im RSM daran zu erkennen, dass sich die (10l)-Reflexe des Ba122 zu größeren
Qx-Werten verschieben. Weiterhin zeigt das RSM deutlich auf, dass es vereinzelte Körner
gibt, die verspannt sind und gleiche Qx-Werte wie der Spinell-Reflex liefern.
Da der a-Achsen-Gitterparameter des Spinells bekannt ist, können Aussagen über den
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Abbildung 5.6: Reciprocal Space Maps des (206)-Pols des Spinells und der (109)- und (1011)-
Pole des Ba122 für Probe S10 (a) und Probe S60 (b).
Wert der a-Achse des Ba122 getroffen werden. Liegen die Reflexe des Ba122 und des
Spinells bei gleichen Qx-Werten, kann von heteroepitaktischem Wachstum ausgegangen
werden, wobei beide Lagen den gleichen In-plane-Gitterparameter besitzen. Bei der um
45◦ verdreht aufgewachsenen Eisenschicht bezieht sich dieser auf die Diagonale und somit
auf
√
2aFe. Kommt es wie bei Probe S60 zu Verschiebungen der Reflexe, kann anhand
der prozentualen Verschiebung die Größe der a-Achse berechnet werden. Für Probe S60
wurden im θ-2θ-Scan Reflexe für zwei Phasen gemessen. Im RSM sind große langgezogene
Reflexe zu erkennen. Daher werden für diese Probe zwei Gitterparameter für zwei Phasen
bestimmt. Eine Phase, in der das Ba122 weiterhin verspannt ist und eine zweite Phase mit
Massivmaterialeigenschaften.
Abhängigkeit des Einheitszellvolumens von der Dicke der Ba122-Schicht Aus den
Gitterparametern der einzelnen Schichten kann, unter der Annahme einer tetragonalen
Symmetrie, das Volumen der Einheitszelle berechnet werden (siehe Tabelle 5.1 und Abbil-
dung 5.7). Der Fehler der a-Achse wurde aus den Halbwertsbreiten der Reflexe im RSM
bestimmt. Für die c-Achse wurde ein konstanter Fehler von 10−3 nm angenommen, der sich
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Tabelle 5.1: Kristallographische Eigenschaften der untersuchten Bilagen. Nur bei ausgewählten
Proben wurden RSM’s angefertigt.
Probenname c-Achse a-Achse c/a Vuc = a2c dBa122
(nm) (nm) (Å3) (nm)
Target [Kur13a] 1,301 0,396 3,29 204,2
S80 1,302 0,396 ± 0.002 3.29 204 ± 2 ≈80
S70 1,282 - - - ≈70
S60
1,301 0,396 ± 0,005 3,29 204 ± 4 ≈601,279 0,403 ± 0,004 3,23 207 ± 4
S40 1,274 - - - ≈40
S30 1,274 0,403 ± 0,002 3,17 207 ± 2 ≈30
S15 1,271 0,404 ± 0,002 3,15 207 ± 2 ≈15
S10 1,267 0,404 ± 0,002 3,14 207 ± 2 ≈10
S5 1,264 - - - ≈5
Abbildung 5.7: Abhängigkeit des Einheitszellvolumens von der Dicke der Schicht.
aus den Halbwertsbreiten in den θ-2θ-Scans und somit aus der Berechnung auf Basis der
Nelson-Riley Funktion ergibt. Es kommt zu einer Vergrößerung des Volumens für Schich-
ten mit Dicken kleiner 60 nm. Das heißt, Spannungen in der Ba122-Einheitszelle führen in
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diesem Fall zu einer leichten Vergrößerung des Einheitszellvolumens. Relaxierte Schichten
hingegen zeigen Massivmaterialeigenschaften.
Weiterhin ist in Abbildung 5.7 zu erkennen, dass nur ein verspannter und ein unverspannter
Bereich existiert. Für verspannte Proben ist das Einheitszellvolumen (207±2)Å3, wohinge-
gen für relaxierte Schichten und das Target ein Volumen von (204±2)Å3 bestimmt werden
kann.
Diese leichte Vergrößerung wurde bereits bei isovalentem Dotieren mittels Ru gefunden
[RA10]. Im Falle von nicht-isovalenter Dotierung oder äußerem Druck kommt es zumeist zu
einer Verkleinerung des Volumens der Einheitszelle [Ni08, Tom12, Uho11]. Dies steht somit
in starkem Kontrast zu den hier erhaltenen Ergebnissen bei der eine leichte Vergrößerung
des Einheitszellvolumens festgestellt wurde.
Analyse nach Williamson und Hall Abbildung 5.8 zeigt die Williamson und Hall Auf-
tragung [Wil53] der Proben S10 und S15. Für beide Proben wurde ein θ-2θ-Scan in HRXRD-
Geometrie durchgeführt. Anschließend konnte die Integrale Breite, β, des jeweiligen (h k l)-
Reflexes (unter Berücksichtigung der Verbreiterung durch das Messgerät) und mittels der
Reflexlage, θ, der Impuls Q = 2 sin θ/λ und die Impulsänderung ∆Q= β cos θ/λ bestimmt
werden.
Wie schon in Kapitel 3.2.1 erwähnt, ist es schwer aus dieser Analyse absolute Werte zu
gewinnen. Allerdings können vergleichende Aussagen für die zwei untersuchten Schichten
getroffen werden. Aus den 1/∆Q(0)-Werten lässt sich die mittlere Korngröße 〈D〉 bestim-
men. Für Probe S10 erhält man einen Abstand von 17 nm, der größer als die Schichtdicke
ist. Origani et al. [Org08] erhielten für La0,7Ba0,3MnO3-Dünnschichten ein ähnliches Ver-
halten. Sie begründeten es damit, dass 〈D〉 auch als Kohärenzlänge senkrecht zur Sub-
stratoberfläche angesehen werden kann. Aus einer im Vergleich zur Schichtdicke größeren
Kohärenzlänge kann geschlossen werden, dass die Schicht eine geringe Defektdichte und
eine geringe Granularität besitzt.
Defekte, die durch Relaxationsprozesse entstehen und somit Mikrospannungen in der Dünn-
schicht erzeugen, können ebenfalls aus dieser Grafik abgelesen werden. Die dickere Schicht
S15 hat einen größeren Anstieg, was auf einen höheren Anteil der Reflexverbreiterung, be-
dingt durch Mikrospannungen in dieser Schicht, zurückzuführen ist. Es kommt damit be-
reits bei dieser Dicke zu ersten Relaxationsprozessen in der Schicht, die Mikrospannungen
erzeugen. Allerdings sind diese noch nicht so groß, dass die Schicht komplett relaxiert. Die
dünnere Schicht S10 hat einen geringeren Anstieg und folglich eine geringere Defektdichte.
Eine Bestimmung von Fehlern für diese Analyse ist sehr kompliziert. Die Integrale Breite,
β, besitzt dabei den größten Fehler, der von der Lage des Reflexes abhängig ist. Wie bereits
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Abbildung 5.8: Williamson und Hall-Auftragung für die Proben S10 und S15.
bei der Nelson-Riley Funktion erwähnt, ist der Fehler für kleine Winkel am größten. Das
heißt, der Fehler ist für den (002)-Reflex am größten und wird für Reflexe höherer Ordnung
immer kleiner. Wird der (002)-Reflex vernachlässigt, ist zu erkennen, dass sich der Anstieg
weiter verringert und sich 〈D〉−1 der Schichtdicke annähert. Für Probe S15 zeigt sich ein
ähnliches Verhalten. Unter Vernachlässigung des (002)-Reflexes wird auch hier der Anstieg
kleiner, jedoch nicht so drastisch wie für die dünnere Schicht.
Für Proben mit einer größeren Schichtdicke wurde auf eine derartige Analyse verzichtet.
Der Grund ist, dass bereits in den RSM’s und θ-2θ-Scans sehr geringe Intensitäten und
große Reflexbreiten gemessen wurden. Eine Analyse würde demzufolge den zeitlichen Rah-
men überschreiten. Des Weiteren kann aufgrund der RSM’s davon ausgegangen werden,





Die In-situ-Untersuchung der Dünnschicht mittels RHEED gab einen Einblick in das
Wachstumsverhalten der Dünnschicht. Allerdings kann auf Grundlage der RHEED-Un-
tersuchungen keine Tiefeninformation erhalten werden. Röntgenanalysen hingegen geben
Tiefeninformationen, jedoch ist die Untersuchung der Dünnschichten mit Röntgenstrahlen
eine integrale Methode, bei der keine lokalen Verteilungen aufgelöst werden können. Für
eine lokale Analyse der Dünnschichten eignet sich die Transmissionselektronenmikroskopie
(TEM). Diese wurde durch P. Chekhonin durchgeführt und ist Grundlage seiner Disserta-
tion [Che].
Abbildung 5.9: TEM-Aufnahmen der Proben S10 (a) und S60 (b).
Die Analyse der Dünnschichten mittels TEM erfolgte an einer dünnen Lamelle, die mithilfe
eines fokussierten Ionenstrahls aus der Dünnschicht herausgeschnitten wurde [The11, Che].
Aufgrund des hohen Aufwandes wurden nur einige Dünnschichten untersucht. Zur Aufnah-
me von Überblicksbildern wurde die Parallelstrahlgeometrie des TEM verwendet. Dabei
haben alle zur Bildgebung beitragenden Elektronen in etwa den gleichen k-Wert. Zur Er-
höhung der Intensität wird der Elektronenstrahl auf Kosten der Kohärenz leicht fokussiert.
Abbildung 5.9 zeigt Hellfeldaufnahmen von Probe S10 und S60. Die Eisenschicht hat jeweils
eine Dicke von ca. 30 nm. Die aus diesen Bildern ermittelten Dicken der Ba122-Schicht sind
in Tabelle 5.1 zusammengefasst. Probe S10 zeigt keine sichtbaren Defekte. Die Schicht ist
über die gesamte Länge der Lamelle geschlossen. Wird die Dicke der Schicht erhöht, wer-
den viele Defekte bis hin zu großen Rissen in der Schicht erkennbar (Hellfeldaufnahme von
Probe S60 in Abbildung 5.9b). Wie schon durch die Röntgenanalyse gezeigt, kommt es in
dickeren Schichten zu Relaxationsprozessen, die in einer Vergrößerung der Gitterparameter,
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bis hin zu Werten des verwendeten Targetmaterials, resultieren. Diese Relaxation erfolgt
durch Bildung von Versetzungen bis hin zum Bruch der gesamten Schicht. Des Weiteren
sind in der Hellfeldaufnahme helle Schichten zu erkennen, die auf eine Fehlordnung der
Kristallstruktur hindeuten. In diesen Gebieten zeigte die energiedispersive Röntgenspek-
troskopie ein erhöhtes Barium-Signal und Zeichen von Sauerstoff. Durch die große negative
Bildungsenthalpie des Ba ist die Oxidation der Ba-Lagen des Ba122 favorisiert.
Da auf Basis der Hellfeldaufnahmen nur Aussagen über die Geometrie und mithilfe der
Elektronenbeugungsbilder nur Aussagen über die Orientierung gemacht werden können,
wurde zusätzlich eine Analyse der Eisen-Spinell-Grenzschicht mit konvergenter Elektronen-
beugung (Convergent Beam Electron Diffraction (CBED)) durchgeführt [Che13]. Dabei
wird anstatt eines Parallelstrahls ein fokussierter Elektronenstrahl verwendet, bei dem alle
k-Vektoren des gebeugten Elektronenstrahls einen unterschiedlichen Wert haben [Wil09].
Anstatt von Punkten, die man bei einer parallelen Beleuchtung (k-Vektoren mit nur einer
Richtung) sehen würde, sieht man Scheibchen, deren Durchmesser proportional zum Kon-
vergenzwinkel (2α) des Strahls sind. Je nach Größe des Öffnungswinkels des Elektronen-
strahls kann zwischen drei verschiedenen Geometrien des CBED unterschieden werden
(Abbildung 5.10a). In der vorliegenden Arbeit wurde die konvergente Elektronenbeugung
mit großem Winkel 2α genutzt.
Mit CBED können sehr genau Veränderungen des Gitterparameters registriert werden
[Zuo92]. Die in den Kossel-Strukturen (Bezeichnung für die Aufnahmen in CBED-Geo-
metrie) befindlichen HOLZ-Linien (Higher Order Laue Zone) dienen als Referenz, um
eine mögliche Veränderung des Gitterparameters zu registrieren. HOLZ-Linien können in
einer sehr vereinfachten Darstellung als Bragg-Defizit-Linien betrachtet werden. Steht der
k-Vektor des Elektronenstrahls unter dem Bragg-Winkel zu einer Netzebenenschar, wird
der Elektronenstrahl entlang dieser Richtung bevorzugt gebeugt, wodurch an dieser Stelle
Intensität fehlt. Aufgrund der Tatsache, dass der Bragg-Winkel für Elektronen mit 200 kV
sehr klein ist (< 1,0◦) und der Kegel, entlang dessen die Bragg-Bedingung erfüllt ist, einen
sehr großen Öffnungswinkel hat, erscheinen die Orte fehlender Intensität als dunkle Linien
im hellen (000)-Reflex der Fokalebene. Dabei können die Netzebenen sehr hohe Miller-
Indizes besitzen, was dazu beiträgt, dass die Position der dazugehörigen HOLZ-Linien
sehr sensibel für Veränderungen der Gitterparameter ist (z.B. durch Spannungen).
Es wurde nahe des (-1 0 12)-Poles des Spinell gemessen und Kossel-Strukturen im Spinell in
unterschiedlichen Abständen zur Eisen-Spinell-Grenzfläche aufgenommen. Mithilfe dieser
Bilder und dem Abstand, der in Abbildung 5.10c eingezeichneten HOLZ-Linien, konnte
daraufhin das Verhältnis der Abstände dieser Linien bestimmt und gegen den Abstand
von der Eisen-Spinell-Grenzschicht aufgetragen werden (siehe Abbildung 5.11a). Es wurden
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Abbildung 5.10: (a) Verschiedene Geometrien der konvergenten Elektronenbeugung [Wil09].
(b) Kossel-Struktur des Spinell mit HOLZ-Linien. (c) Vermessene HOLZ-
Linien und deren Abstände zueinander. (d) Mit TEMStrain simulierte Kossel-
Struktur [Mor07].
nur waagerechte Linien benutzt, da sich die senkrechten und diagonalen HOLZ-Linien bei
Biegung der Lamelle aufspalten (Abbildung 5.10b) und eine genaue Analyse unmöglich
machen [Cle04].
Da aus dem Abstand quantitativ keine Resultate gewonnen werden können, wurden zu-
sätzlich dynamische Simulationen1 mithilfe des Programms TEMStrain [Mor07] durchge-
führt. Eine simulierte Kossel-Struktur ist exemplarisch in Abbildung 5.10d dargestellt. Als
Referenz für die Bestimmung möglicher Gitterkonstanten des Spinells dienten wieder die
HOLZ-Linien (siehe Abbildung 5.10c). Der Vorteil in der Nutzung des Verhältnisses die-
ser Linien besteht darin, dass mögliche unterschiedliche Kameraabstände rausgerechnet
werden und der Fehler verringert wird.
Jeweils ausgehend von einer Lamelle mit einer Dicke von 500 nm wurden zwei Extremfäl-
le für die Simulationen angenommen. Im ersten Extremfall wurde vorausgesetzt, dass die
Auswirkungen auf die Gitterparameter so sind, als würde die Lamelle eine Massivprobe
1Dynamisch heißt, dass in der Simulation Mehrfachwechselwirkungen der Elektronen berücksichtigt werden.
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Abbildung 5.11: (a) gemessenes und (b) simuliertes Verhältnis des Abstandes der HOLZ-Linien
[Che13].
sein. Somit ist die Dehnung in der Substratebene isotrop und in z-Richtung (normal zur
Spinelloberfläche) gleich 0. Für den zweiten Extremfall wurde angenommen, dass es nur
Spannungen in einer Richtung gibt. Dies ist vergleichbar mit einer Lamelle, die nur aus
einer Atomlage besteht. Mithilfe der Poissonzahl [Kus10] wurde anschließend die c-Achse
berechnet. Abbildung 5.11 zeigt die experimentell gefundenen und die simulierten Ergeb-
nisse. Anhand eines Vergleichs beider Resultate kann für beide Extremfälle eine Gitterkon-
stante a gefunden werden. Es kann jeweils eine Vergrößerung von a nahe der Grenzfläche
festgestellt werden. Für den Extremfall, dass es nur Spannungen in einer Richtung gibt,
wird eine kleinere Gitterkonstante atf als für den Fall der isotropen Spannungen (abulk)
ermittelt. Innerhalb der Fehler des Verhältnisses L1/L2 kann stets eine Vergrößerung der
Gitterkonstante des Spinells beobachtet werden. Dies bedeutet, dass sich das Spinell an
das Eisen anpasst und der Gittermisfit von 0,3% durch das Spinell kompensiert wird.
Allerdings können nur zwei Extremfälle simuliert werden. In Abbildung 5.11b ist die Git-
terkonstante des Eisens aFe eingezeichnet, die sich genau in der Mitte der zwei Extremfälle
befindet. Dies entspricht der verwendeten Lamelle, in der die Spannung weder isotrop noch
gerichtet ist. Zu erwähnen ist, dass Messungen in der Eisen- bzw. Ba122-Schicht durch die
starke Lamellenverbiegung nicht möglich waren.
Zusätzlich zu den abbildenden Verfahren im TEM wurde eine Stöchiometrieanalyse mit
energiedispersiver Röntgenspektroskopie (EDX) durchgeführt. Die Zusammensetzung konn-
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te zu BaFe2As2 bestimmt werden. Um dieses Ergebnis zu bestätigen, erfolgten weitere
Untersuchungen mit der Auger-Elektronen-Spektroskopie (AES) (siehe Anhang).2 Diese
Untersuchungen bestätigten das Resultat, so dass von einer stöchiometrischen BaFe2As2-
Zusammensetzung ausgegangen werden kann.
5.2.3 Oberflächenbeschaffenheit
Abbildung 5.12: Aufnahmen der Oberfläche mittels Atomkraftmikroskopie von Probe (a) S15,
(b) S60, (c) S80. (d) zeigt Linien-Scans des Höhenprofils für diese Proben.
Unter Anwendung der Atomkraftmikroskopie (AFM) wurde die Oberfläche der hergestell-
2Hierzu wurden Einkristalle von S. Aswartham [Asw11] und eine in dieser Arbeit hergestellte Dünnschicht
partiell mittels einer Ionenätzanlage (Ar+-Ionen) gesputtert, analysiert und miteinander verglichen. Da die
Zusammensetzung der Einkristalle bekannt war und sich keine Unterschiede zu der Dünnschicht zeigten,
kann davon ausgegangen werden, dass die Dünnschichten stöchiometrisch aufgewachsen sind.
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ten Bilagen untersucht. In Abbildung 5.12a-c sind exemplarisch die Oberflächen einer sehr
dünnen Ba122-Schicht (S15), einer Schicht mit mittlerer Dicke (S60) und einer sehr dicken
Schicht (S80) dargestellt. Für die sehr dünne Schicht sind viele kleine Nukleationszentren
mit einer maximalen Höhe von 2 nm zu erkennen (siehe Linien-Scan in Abbildung 5.12d).
Die quadratische mittlere Rauigkeit beträgt für diese Schicht rms=0,98 nm. Wird die
Schichtdicke vergrößert, kommt es zu Rissen, einer Aufrauung der Oberfläche und einem
Anstieg der mittleren quadratischen Rauigkeit auf rms=1,34 nm für Probe S60. In dieser
Probe sind große Risse zu erkennen, die auf die bereits erwähnten Relaxationsprozesse
des Ba122 zurückzuführen sind. Eine weitere Vergrößerung der Schichtdicke führt zu einer
weiteren Aufrauung (rmsS80 =3,5 nm) der Oberfläche, einhergehend mit der Ausbildung
weiterer Risse, wie sie bereits im TEM lokal festgestellt wurden. Daraus lässt sich ableiten,
dass die im TEM lokal festgestellten Risse ebenfalls mithilfe der AFM auf der Schich-
toberfläche aufgelöst werden können und nicht durch Präparation der Lamelle induziert
wurden.
5.3 Elektrische Transportmessungen
Mittels der Vierpunktmessung wurden die Dünnschichten auf ihre elektrischen Trans-
porteigenschaften untersucht. Für alle in dieser Arbeit durchgeführten R(T )- und R(B)-
Messungen wurde ein Messstrom von 100µA verwendet. Abbildung 5.13a zeigt den Tem-
peraturverlauf des elektrischen Widerstandes von Probe S10 im Bereich von 2K bis 300K.
Es konnte ein Restwiderstandsverhältnis von RRR=1,76 bestimmt werden. Zwischen
≈ 150K und 300K wird ein linearer Verlauf festgestellt, der dem Bloch-Grüneisen-Gesetz
entspricht. Für Temperaturen ≤ 200K wird eine T 5-Abhängigkeit gefunden, typisch für
Metalle bei niedrigen Temperaturen [Ash12]. Für T < 30K ist eine supraleitende Phase
zu erkennen. Das Widerstandsverhalten im nicht-supraleitenden Gebiet wird dominiert
von der Eisenpufferschicht. Eisen hat eine 103-fach höhere Leitfähigkeit [Bas82, Ni08] im
Vergleich zum normalleitenden Ba122, schließt damit das System kurz und trägt den elek-
trischen Strom im normalleitenden Bereich und ist somit für das Restwiderstandsverhältnis
verantwortlich. Aufgrund dessen ist es nicht möglich, aus den Transportmessungen einen
Anhaltspunkt für den magnetischen und strukturellen Übergang des Ba122 zu finden. Von
Trommler et al. [Tro12] wurde versucht, den Ba122-Widerstand im supraleitenden Über-
gang zu berechnen, um genauere absolute Werte zu gewinnen. Darauf wurde in dieser
Arbeit verzichtet, da in dieser Veröffentlichung von Leitfähigkeiten ausgegangen wurde,
die an Massivmaterialien gemessen wurden. Die mittlere freie Weglänge und damit auch
der Widerstand von Elektronen in Massivmaterialien und Dünnschichten unterscheidet
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sich und ist stark von der Dimensionalität des Systems abhängig [Son52].
Abbildung 5.13: (a) Temperaturabhängigkeit des elektrischen Widerstandes von Probe S10 im
Bereich von 2K bis 300K. (b) Auf 35K normierte Temperaturabhängigkeit des
elektrischen Widerstandes der hergestellten Proben, sowie die Bestimmung von
Tc,onset.
Tabelle 5.2: Kritische Temperatur Tc und Tc,onset für die untersuchten Dünnschichten. Der Feh-
ler ergibt sich aus Mittelung von Arrhenius Darstellung und der Abweichung vom
TAFM-Modell
Probe Tc (K) Tc,onset (K)
S80 - ≈ 5K
S60 6,1 ≈ 24K
S30 9 ± 0,5 ≈ 33K
S15 15 ± 1 ≈ 35K
S10 15 ± 1 ≈ 35K
In Abbildung 5.13b ist die Abhängigkeit des elektrischen Widerstandes von der Temperatur
für alle hier untersuchten Dünnschichten dargestellt. Mit steigender Schichtdicke des Ba122
ist eine Abnahme der supraleitenden Sprungtemperatur zu beobachten. Probe S60 hat
bereits keinen vollendeten supraleitenden Übergang, wodurch in dieser Schicht im gesamten
Messbereich kein verschwindender Widerstand gemessen werden kann. Bei Probe S80 ist
nur ein Knick im R(T )-Verhalten bei Temperaturen < 5K erkennbar.
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Die Übergangsbreite, ∆, ist für alle Schichten sehr groß. Bei Probe S10 beträgt sie zum Bei-
spiel ∆≈ 20K. Die Ursache für solch ein Verhalten kann unterschiedlichste Gründe haben.
Weak-links, wie sie in polykristallinen LaFeAsO1−xFx-Dünnschichten beobachtet wurden
[Hai10], können ausgeschlossen werden, da Röntgen-, TEM- und AFM-Untersuchungen
zeigen, dass epitaktisches Wachstum ohne Großwinkelkorngrenzen vorliegt. In Druck-Ver-
suchen mit Ba122-Einkristallen [Fuk08] konnten supraleitende Phasen erzeugt werden.
Diese wiesen allerdings keine Massivproben-, sondern fadenförmige Eigenschaften auf. Das
bedeutet, dass in der Probe lediglich mäanderförmig supraleitende Phasen bestehen, die al-
lerdings keinen Transportstrom tragen können. Für die hier untersuchten Schichten scheint
dies ebenfalls zuzutreffen, muss jedoch mit weiteren Methoden untersucht werden.
Abbildung 5.14: Temperaturabhängigkeit des Logarithmus von R von Probe S10 im unteren
Temperaturbereich für verschiedene angelegte elektrische Ströme mit unter-
schiedlichen Stegen. Des Weiteren ist gezeigt, wie Tc bestimmt wurde (Abwei-
chung vom Flusskriechverhalten).
Die Dünnschichten, die einen kompletten supraleitenden Übergang zeigen, wurden im un-
teren Übergangsbereich mittels des Modells der thermisch aktivierten Flusslinienbewegung
(Thermally Activated Flux Motion (TAFM)) beschrieben. Das heißt, dass die thermischen
Energien bei diesen Temperaturen ausreichen, um eine dissipative Bewegung der Flusslini-
en zu realisieren (Anderson-Kim-Modell [And62, And64]). Dieses Verhalten wurde theore-
tisch vorhergesagt [Tin63, Tin64, Bar65, Cle68, Noz66] und später experimentell bestätigt
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[Kim65, Hem64, Str64]. Zusätzlich zur thermisch aktivierten Flusslinienbewegung wird eine
freie Flusslinienbewegung erwartet. Das heißt, je größer der angelegte Strom, desto größer
ist die Kraft, die gegen die Pinningkraft3 wirkt. Demzufolge sinkt die Temperatur, bei der
kein Widerstand mehr gemessen werden kann und es kommt zu dissipativen Effekten. Das
TAFM-Verhalten kann mit folgender Gleichung beschrieben werden [Pal90, Son12]:
R(T ) = R0e
− U0
kBT (5.1)
In dieser Anpassung ist die Aktivierungsenergie, U0, der Flusslinienbewegung ein freier
Parameter und R0 eine Konstante. Als Kriterium für Tc wurde die Temperatur gewählt,
bei der die Anpassung nicht mehr mit den gemessenen Daten übereinstimmt und somit die
thermisch aktivierte Flussbewegungszone abgeschlossen ist. Weiterhin entspricht das der
Temperatur, bei der die Werte des elektrischen Widerstandes für die verschiedenen Stege
und Ströme wieder übereinstimmen (siehe Abbildung 5.14).
In Abbildung 5.14 ist die Abhängigkeit des supraleitenden Übergangs für verschieden große
elektrische Ströme dargestellt. Eine Verschiebung des Übergangs zu niedrigeren Tempera-
turen für größere Ströme ist zu erkennen. Die Schicht besitzt demnach sehr schwache
und/oder sehr wenige Pinningzentren. Des Weiteren zeigt Abbildung 5.14 die Abhängig-
keit des supraleitenden Übergangs für unterschiedliche Stege in Probe S10. Hierbei sind
ebenfalls Unterschiede im TAFM-Bereich zu erkennen. Diese können durch unterschiedlich
ausgeprägte Spannungszustände erzeugt werden, die nahe Tc eine große Rolle spielen. Es
reichen bereits kleine Spannungsunterschiede, um eine Verschiebung des resistiven Über-
gangs zu erreichen. Dagegen sind die Temperaturen, bei denen ein verschwindender Wider-
stand gemessen wird, für beide Stege gleich. Dies scheint somit ortsunabhängig und damit
eine globale Eigenschaft der Probe zu sein.
Um die Magnetfeldabhängigkeit des TAFM zu untersuchen, eignet sich die Arrhenius-
Darstellung des supraleitenden Übergangs. In dieser Darstellung wird der logarithmische
Widerstand, lnR, gegen die inverse Temperatur aufgetragen. Aus dem Anstieg kann eben-
falls U0(H,T ) bestimmt werden. Nimmt man U0(H,T ) = U0(H)(1−T/Tc) an, gilt [Son12]:









wobei R0,f eine Konstante ist und R0 dem Widerstand bei Tc entspricht. In Gleichung
3Pinning wird im Weiteren als Fachbegriff für die Flusslinienverankerung verwendet
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Abbildung 5.15: (a) Arrhenius-Darstellung für Probe S10. (b) Auftragung von lnR0 gegen U0.
(5.3) ist zu erkennen, dass die Auftragung von lnR0(H) gegen U0(H) als Anstieg die
kritische Temperatur liefert. Arrhenius-Darstellungen für Probe S10 (Abbildung 5.15a) und
Probe S30 (Abbildung 5.16a) in magnetischen Feldern parallel zur c-Achse von 0T bis 9T
zeigen den vermuteten Verlauf. Ein wichtiges und markantes Merkmal dieser Darstellung ist
das Schneiden aller Anpassungsgeraden in einem Punkt. Dies kann mit dem Gegen-Null-
Streben der Aktivierungsenergie nahe Tc erklärt werden [Kes89]. Für Probe S10 konnte
eine Sprungtemperatur von 15,9K bestimmt werden. Probe S30 zeigt eine Änderung des
Anstiegs bei einer Aktivierungsenergie von etwa U0 =6K. Unterhalb von U0 =6K kann eine
Sprungtemperatur von 8,2K und oberhalb von 9,5K aus dem Anstieg bestimmt werden.
Dies kann sehr wahrscheinlich durch einen Übergang von einem 2-dimensionalen (2D) zu
einem 3-dimensionalen (3D) Flussliniengitter erklärt werden [Gla91].
Die mittels Arrhenius-Darstellung gefundenen Werte sind im Vergleich zu der oben vorge-
stellten Methode höher. Dies ist womöglich darauf zurückzuführen, dass die Eisenpuffer-
schicht das System kurzschließt und der Einfluss des Eisens für Temperaturen nahe Tc,onset
größer wird. Da die kritische Temperatur nicht zu hoch angesetzt wird, kann die oben vorge-
stellte Methode ebenfalls zur Bestimmung der kritischen Temperatur aller Dünnschichten
herangezogen werden (Tabelle 5.2).
Aus der Darstellung der Aktivierungsenergie gegen das magnetische Feld (Abbildung 5.17)
können Aussagen über die Form des Flussliniengitters getroffen werden. Für ein 3D-Fluss-
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Abbildung 5.16: (a) Arrhenius-Darstellung für Probe S30. (b) Auftragung von lnR0 gegen U0.
liniengitter erwartet man eine Abhängigkeit der Aktivierungsenergie vom Magnetfeld in
der Form: U0 ∝ µ0H−α, wobei α= 0,5 ist [Ges89, Vin90]. Für die zwei untersuchten Proben
S10 und S30 werden niedrigere Exponenten α in Höhe von 0,3 und 0,2 gefunden. Allerdings
liefert die Arrhenius-Darstellung nur für Pinning dominierte Systeme korrekte Werte. Pro-
be S30 hingegen wird von Supraleiter-Normalleiter-Netzwerken dominiert (siehe Kapitel
5.4.2). Demzufolge müssen die hier gefundenen Werte für die Aktivierungsenergie von Pro-
be S30 kritisch betrachtet werden.
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Abbildung 5.17: Abhängigkeit der Aktivierungsenergie vom angelegten Magnetfeld für die zwei
untersuchten Proben S10 und S30.
5.3.1 Oberes kritisches Feld
Weitere Analysen des oberen kritischen Feldes wurden exemplarisch an Probe S10 durch-
geführt. Hierzu wurde die Probe mit der Probenoberfläche senkrecht und parallel zum
externen Magnetfeld eingebaut und für unterschiedlich große Magnetfelder R(T)-Kurven
aufgenommen (siehe Abbildung 5.18). Die Messungen erfolgten in Konfiguration maximaler
Lorentzkraft, was bedeutet, dass das Magnetfeld und der angelegte Strom senkrecht zuein-
ander sind. Klar zu erkennen ist der thermodynamische Cooper-Paar-Brechungseffekt des
externen Magnetfeldes. Für größere Magnetfelder werden R(T)-Kurven, die zu niedrigeren
Temperaturen verschoben sind, gemessen. Wiederum ist die große Übergangsbreite des
resistiven Übergangs zu erkennen. Mittels eines Widerstandskriteriums kann anschließend
die Abhängigkeit des oberen kritischen Feldes dargestellt werden. In der hier vorliegenden
Arbeit wurde das 95%-Kriterium (0,95·Rn) verwendet. Ein solch hohes Kriterium wurde
gewählt, da wie bereits beschrieben, die Eisenpufferschicht das Bilagen-System kurzschließt
und somit der Strom nahe Tc,onset nur teilweise durch die Ba122-Lage fließt. Damit ent-
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spricht das hier gewählte Kriterium einem viel geringeren Kriterium der Ba122-Lage. Auf
die Bestimmung des Irreversibilitätsfeldes aus den R(T)-Messungen wurde verzichtet, da
bereits mit großen elektrischen Strömen von 100µA gemessen wurde. Für eine korrekte
Bestimmung des Irreversibilitätsfeldes sind magnetische Messungen oder Messungen der
kritischen Stromdichte notwendig.
Abbildung 5.18: Abhängigkeit des elektrischen Widerstandes von der Temperatur für unter-
schiedlich große Magnetfelder von Probe S10. (a) senkrecht zur Probenober-
fläche und (b) parallel dazu.
Abbildung 5.19 zeigt das magnetische Phasendiagramm für Probe S10, wobei die Analyse
des oberen kritischen Feldes für zwei kristallographische Richtungen durchgeführt wurde.
Ist das magnetische Feld parallel zur c-Achse des Ba122 angelegt, ist ein klar lineares
Verhalten mit einem Anstieg von 2,73T/K festzustellen. Dieses lineare Verhalten ist be-
reits bekannt. Dünnschichten zeigten dieses Verhalten, wenn das Magnetfeld senkrecht
zur Substratoberfläche angelegt wird [Arm07, Tin96]. Es kann demzufolge durch folgende
Gleichung beschrieben werden:
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Abbildung 5.19: Abhängigkeit des oberen kritischen Feldes von der Temperatur für Probe S10.
Der Versatz für kleine magnetische Felder parallel zur ab-Ebene kann durch
ein eingefrorenes Feld im PPMS hervorgerufen werden.
wobei Tc die supraleitende kritische Temperatur und Hc2,⊥(0) das approximierte obere
kritische Feld bei 0K ist. Dieses konnte zu 69T bestimmt werden. Da keine limitieren-
den Faktoren berücksichtigt wurden [Clo62](zum Beispiel Pauli-Limitierung), kann davon
ausgegangen werden, dass 69T eine obere Grenze ist.
Wird das magnetische Feld parallel zur Substratoberfläche angelegt, verändert sich das
Verhalten. Eine Lineare Approximation liefert einen Anstieg von 5,6T/K nahe Tc, kann
aber den Verlauf nicht beschreiben. Eine Anpassung liefert folgende Gleichung [Arm07]:






hierbei ist Hc2,||(0) das obere kritische Feld bei 0K, wobei Hc2,||(0)=145T das beste Er-
gebnis lieferte. Dieser Wert berücksichtigt wiederum keine limitierenden Faktoren und liegt
höchstwahrscheinlich oberhalb vom realen Wert. Allerdings kann das obere kritische Feld
nicht im gesamten Bereich auf Basis dieser Funktion angepasst werden. Im oberen Magnet-
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feldbereich µ0H > 6T ist ein Übergang zu linearem Verhalten zu beobachten. Solch ein Ver-
halten wurde bereits von Armenio et al. [Arm07] an Nb/CuNi (Supraleiter/Ferromagnet)-
Bilagen festgestellt. Sie assoziierten solch ein Verhalten mit einem Übergang von 2D-
Supraleitung (das heißt d< ξ) zur 3D-Supraleitung, teilweise hervorgerufen vom Proximity-
Effekt, wonach es zwischen Supraleiter und Ferromagnet zu Wechselwirkungen an der
Grenzfläche kommt.
Der Proximity-Effekt liegt in Heterostrukturen, bestehend aus einem Supraleiter und ei-
nem Normalleiter (in dieser Arbeit Eisen, das zusätzlich ferromagnetisch ist) immer vor.
Allerdings ist dieser nur auf die Grenzfläche zwischen den unterschiedlichen Lagen be-
grenzt. Die Größe der Wechselwirkungszone hängt von der Kohärenzlänge des Supraleiters
ab [Buz05]. An der Grenzfläche tunneln Cooper-Paare in den Nicht-Supraleiter und indu-
zieren Supraleitung in diesem. Einhergehend damit stellt sich im Supraleiter eine gerin-
gere Cooper-Paar-Dichte ein, wodurch es zur Reduktion der supraleitenden Eigenschaften
kommt (Inverser Proximity-Effekt genannnt). Da das Eisen für das epitaktische Wachs-
tum benötigt wird, kann keine Aussage darüber getroffen werden, ob die supraleitenden
Eigenschaften der Ba122-Lage von der Eisen-Lage beeinflusst werden.
Um einen möglichen Einfluss des Eisens auf die Bildung der supraleitenden Phase zu un-
tersuchen, wurden Fe/Ba122-Bilagen auf anderen Einkristallsubstraten abgeschieden (bei-
spielsweise MgO - siehe Anhang). Diese zeigen keinen supraleitenden Übergang, was die
Bildung einer supraleitenden Phase durch Interaktion von Eisen und Ba122 ausschließt.
Der 2D-3D Übergang in den hier vorgestellten Bilagen kann experimentell sehr schwer
untersucht und beschrieben werden, da hierfür Kenntnisse über Diffusionskonstanten, Ko-
härenzlängen und mittlere freie Weglängen der Ladungsträger notwendig sind.
Eine weitere Möglichkeit, die Dimensionalität des Systems zu untersuchen, ist die Zuhilfe-
nahme von R(B)-Messungen bei einer festen Temperatur. Hierzu wurde die Abhängigkeit
des elektrischen Widerstandes vom angelegten Magnetfeld erfasst. Diese Messungen wur-
den für verschiedene Winkel θ durchgeführt, wobei θ=0◦, 180◦ µ0H || c-Achse entspricht
und θ=90◦, 270◦ dementsprechend µ0H || ab-Ebene. Abbildung 5.20 zeigt die Abhängig-
keit des oberen kritischen Magnetfeldes von θ bei 17K. Zur Bestimmung von Hc2 wurde
erneut das 95%-Kriterium verwendet.
Die Messwerte können mit verschiedenen Theorien beschrieben werden. Mit der aniso-
tropen Ginzburg-Landau-Theorie lässt sich die Winkelabhängigkeit des oberen kritischen
Magnetfeldes wie folgt erfassen:
Hc2(θ) =
Hc2,||
(cos(θ) + γ2 sin2(θ))1/2
(5.6)
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wobei Hc2,|| das obere kritische Magnetfeld parallel zur ab-Ebene und γ der Anisotropiefak-
tor ist. Ändert das System seine Dimensionalität zu 2D, lässt sich die Winkelabhängigkeit




Hierbei ist Hc2,⊥ das obere kritische Magnetfeld parallel zur c-Achse.
Abbildung 5.20: Abhängigkeit des oberen kritischen Feldes von der Orientierung des angelegten
Magnetfeldes bei 17K im supraleitenden Übergang.
In Abbildung 5.20 ist zu erkennen, dass sich die kompletten Messwerte auf Basis von
Gleichung (5.7) beschreiben lassen. Es konnten Anisotropiekonstanten von γ2D=5,7 und
γ3D=4,7 bestimmt werden. Hierbei wurde γ3D sehr ungenau bestimmt (Anpassung nur
nahe θ=180◦ möglich). Auffällig ist die Spitze bei θ=90◦, was typisch für 2D-Supraleiter
ist [Yan90, Tak93]. Dieses 2D-Verhalten tritt sehr oft bei Supraleitern auf, die eine Lagen-
struktur besitzen [Tak93]. In diesen kann es passieren, dass die Kohärenzlänge kleiner als
der Abstand der supraleitenden Schichten wird, wodurch keine Wechselwirkung zwischen
den einzelnen Schichten existiert und sich das System 2D verhält. Für das hier untersuchte
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System ist es aber wahrscheinlicher, dass die Kohärenzlänge größer als die Schichtdicke ist,
da der Abstand der FeAs-Ebenen, die die Supraleitung tragen, mit 0,6 nm sehr klein und
die Sprungtemperatur sehr gering ist [Joh10]. Demnach kann davon ausgegangen werden,
dass die 2-Dimensionalität höchstwahrscheinlich durch die geringe Dicke der Schicht verur-
sacht wird, die Kohärenzlänge des Ba122 nahe Tc größer als die Dicke ist und das System
somit 2D erscheint.
5.4 Kritische Ströme und Pinningkraftdichten
Die kritische Stromdichte zweier strukturierter Dünnschichten (S10 und S30) wird in diesem
Kapitel für verschiedene Abhängigkeiten (Magnetfeld, Richtung, Temperatur) bestimmt.
Diese Schichten wurden ausgesucht, da in beiden ein kompletter supraleitender Übergang
gemessen werden konnte. Anhand der Messungen der kritischen Stromdichte, Jc, und der
Pinningkraftdichte, fp, (siehe Gleichung (5.8)) können Aussagen über das Pinningverhal-
ten für eine verspannte (S10) und für eine teilrelaxierte Schicht (S30) getroffen werden.
Des Weiteren kann das Irreversibilitätsfeld der Schichten mit diesen Messungen genauer
bestimmt und Aussagen über die Anisotropie der hergestellten Dünnschichten getroffen
werden.
fp = Jc · µ0H (5.8)
5.4.1 Kritische Stromdichte und Pinningverhalten von Probe S10
Abbildung 5.21a zeigt die isotherme Abhängigkeit der kritischen Stromdichte vom Magnet-
feld, wenn dieses parallel zur c-Achse angelegt wird. Durch dissipative Flusslinienbewegung
nimmt die kritische Stromdichte mit steigendem Magnetfeld ab.
Unter Zuhilfenahme von Gleichung (5.8) wurde aus den Jc(µ0H)-Daten fp berechnet (Ab-
bildung 5.21b). Da aus diesen Darstellungen keine Aussagen über die Art des Pinningme-
chanismus gemacht werden können, wurde fp mit ihrem Maximalwert und das Magnetfeld
mitHmax (Hmax =H(fp = fp,max)) normiert (Abbildung 5.21c). Es wird deutlich, dass alle
Daten mit der Temperatur skalieren und es folglich einen allgemeinen Pinningmechanismus
geben muss.
Da sich für unterschiedlich geartete Pinningzentren die elastischen Eigenschaften des Fluss-
liniengitters verändern, können anhand des Verlaufs der Daten Aussagen über die Art
der Pinningzentren getroffen werden [Kra73, DH74]. Für Supraleiter mit sehr großem
Ginzburg-Landau-Parameter (κ=λ/ξ), wie Ba122, lassen sich die elastischen Eigenschaf-
ten mittels des Schermoduls C66 im gesamten Magnetfeldbereich beschreiben
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Abbildung 5.21: (a) Magnetfeldabhängigkeit der kritischen Stromdichte parallel zur c-Achse
(Anpassung der Daten bei 7K wurde mit Gleichung (5.9) durchgeführt).
(b) Mittels Gleichung (5.8) berechnete Pinningkraftdichte. (c) Auf fp,max nor-
mierte Pinningkraftdichte in Abhängigkeit des mit H(fp = fp,max) normier-
ten Magnetfeldes. Verschiedene Pinningmechanismen wurden angenommen,
um die Daten anzupassen (siehe Gleichung (5.10)). Magnetisches Pinning mit
p = −0,5 und q = 1 kann die Daten am besten beschreiben. Oberflächenpin-
ning (p = −0,5 und q = 2) oder Pinning an Punktdefekten (p = 0 und q = 2)
kann die Daten nicht komplett wiedergeben. (d) Mittels der in (c) gefunde-
nen Skalierungsparameter konnte daraufhin auf Hirr extrapoliert und damit H
normiert werden.
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[Lab69, Kle90]4. Daraus ergibt sich eine Magnetfeldabhängigkeit des kritischen Stromes
von:









Hierbei ist A ein Skalierungsparameter, der abhängig von Hirr ist. p und q sind Parameter,
die den Pinningmechanismus beschreiben. Mit den Gleichungen (5.8) und (5.9) kann ein
Ausdruck für fp gewonnen werden:









Auf Grundlage dieser Gleichung kann eine Anpassung der Daten aus Abbildung 5.21c vor-
genommen werden. Die beste Anpassung liefert Werte von p = −0,5 und q = 1. Anhand
dieser Werte kann anschließend auf das Irreversibilitätsfeld extrapoliert und das Magnet-
feld mit diesem normiert werden, um die in der Literatur übliche Darstellung zu nutzen
(Abbildung 5.21d).
Werte von p = −0,5 und q = 1 können magnetischem Pinning zugeordnet werden [Kra73,
DH74], bei dem nicht der normalleitende Flusslinienkern gepinnt wird, sondern der ma-
gnetische Fluss der Flusslinie [Ald66b, Ald66a, Bul00]. Bulaevskii et al. [Bul00] zeigten,
dass dies in magnetisch-supraleitenden Bilagen/Multilagen theoretisch möglich ist. Das
magnetische Pinning ist demnach effektiver als reines Pinning durch Kristalldefekte. Sie
steckten unter anderem folgende Annahmen in ihre Berechnungen:
i) Der Ferromagnet sollte eine starke senkrechte magnetische Anisotropie besitzen.
ii) Magnetische Momente des Ferromagneten sollten senkrecht zur supraleitenden Schicht
liegen. iii) Magnetische Interaktionen von Flusslinien mit der Domänenstruktur des Ferro-
magneten und somit die Existenz von vielen kleinen Domänen.
Es ist zu erkennen, dass nicht all diese Punkte auf das hier verwendete System zutreffen,
allerdings lassen sich Übereinstimmungen erkennen. Das Pinningpotential, Ump, für solche
Bilagen kann folgendermaßen abgeschätzt werden:
Ump ∝ Φ0Mds (5.11)
Dabei ist Φ0 das magnetische Flussquantum, M die Magnetisierung der magnetischen
Schicht und ds die Dicke der supraleitenden Schicht. Eine direkte Bestimmung von Ump
ist für Probe S10 nicht möglich, da die Magnetisierung des Eisens durch den Einfluss der
4Beschreibung von C66 durch Hc2. Für Hochtemperatursupraleiter wurde gefunden, dass es sinnvoller ist
Hirr zu nutzen, da in diesen ein größerer Bereich der Vortex-Flüssigkeit vorliegt. Dies resultiert aus den
hohen Tc und den damit verbundenen großen Fluktuationen [Bla94, Bra95].
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supraleitenden Schicht nicht genau gemessen werden kann (siehe Kapitel 5.5). Allerdings
können qualitative Aussagen getroffen werden: Eisen als Ferromagnet besitzt einen großen
Wert der Magnetisierung und Domänen (siehe Kapitel 4.2.2). Es kann davon ausgegangen
werden, dass das Streufeld, das von den Domänenwänden ausgeht, in die supraleitende
Schicht hineinragt und somit die Flusslinien mit den Domänen interagieren. Ist das magne-
tische Feld parallel zur c-Achse (harte Achse) angelegt, konnten bei magnetischen Feldern
von µ0H = 100mT viele kleine magnetische Domänen gemessen werden. Eine Vergröße-
rung des magnetischen Feldes führt zu Schaltvorgängen in der Dünnschicht bis bei 3,5T
Sättigung eingetreten ist. Einhergehend mit den Schaltvorgängen kommt es zur Verrin-
gerung der Streufelddichte des Eisens. Dies führt zur Verkleinerung des absoluten Wertes
des magnetischen Pinnings. Das magnetische Pinning ist darüber hinaus auch für große
Magnetfelder dominierend, was zu der Vermutung führt, dass auch für diesen Feldbereich
wenige nicht-magnetische Pinningzentren vorhanden sind und damit wenige Kristalldefek-
te, die Flusslinien pinnen können.
Misst man die kritische Stromdichte senkrecht zur c-Achse, verändert sich das Bild. In
Abbildung 5.22a sieht man die Abhängigkeit der kritischen Stromdichte vom Magnetfeld
sowie die skalierten Werte der Pinningkraftdichte. Als Skalierungsparameter werden in dem
Fall p = 0 und q = 2 gefunden. Dies entspricht dem Pinning durch Punktdefekte [DH74],
bei dem die Flusslinien an diesen gepinnt sind. Ist das Magnetfeld in der ab-Ebene angelegt,
kommt es zusätzlich zu einer Vergrößerung der kritischen Stromdichte im Vergleich zur
bereits vorgestellten kristallographischen Richtung. Dies kann durch intrinsisches Pinning5
[Fei90], extrinsisches Pinning (korrelierte Defekte in dieser kristallographischen Richtung)
oder durch die Anisotropie des oberen kritischen Feldes hervorgerufen werden.
Versucht man mithilfe der gefundenen Parameter die Jc(µ0H)-Daten mit Gleichung (5.9)
anzupassen, fällt auf, dass für kleine Magnetfelder, bei denen die Skalierung nicht passt,
höhere Jc gemessen werden (Abbildung 5.22a). Dieser Bereich kann zusätzlich mit den
Skalierungsparametern p = −0,5 und q = 1 des magnetischen Pinnings angenähert wer-
den. Das bedeutet, dass für kleine Magnetfelder das komplette Pinning eine Superposi-
tion aus Punktdefektpinning und magnetischem Pinning ist. Da das Magnetfeld entlang
der leichten Achse des Eisens angelegt ist und es bereits bei kleineren Magnetfeldern zu
Schaltvorgängen kommt (entlang der leichten Achse passiert dies bereits bei Magnetfel-
dern von ≈ 2mT), dominiert das magnetische Pinning in diesem Fall nicht den gesamten
5Intrinsisches Pinning: Übergang von Abrikosov-Flusslinien zu Josephson-Flusslinien. Die Josephson-
Flusslinie hat im Vergleich zu einer Abrikosov-Flusslinie keinen selbst generierten normalleitenden Kern.
Es zirkulieren die Abschirmströme der Flusslinie um den Kern, der zumeist innerhalb der Josephsonbar-
riere (auch Tunnelbarriere genannt) liegt. In Supraleitern mit Lagenstruktur wie Ba122, ist diese Barriere
die Ba-Zwischenschicht.
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Abbildung 5.22: (a) Magnetfeldabhängigkeit der kritischen Stromdichte für unterschiedliche
Temperaturen für Probe S10 parallel zur ab-Ebene. (b) normierte Pinning-
kraftdichte in Abhängigkeit vom normierten Magnetfeld dargestellt.
Magnetfeldbereich. Damit reduziert sich die Streufelddichte in der Ba122-Schicht wie auch
der Anteil des magnetischen Pinnings. Allerdings dominiert das magnetische Pinning bis
≈ 1T, was weit oberhalb des Schaltfeldes von Eisen liegt (siehe Kapitel 4.2.2). Der Grund
dafür ist bisher ungeklärt. Möglich wäre das experimentell schwer nachweisbare Pinning
des Eisenstreufeldes durch die Ba122 Schicht. Die Interaktion von Ba122- und Eisenschicht
im supraleitenden Bereich wird durch Simulationen in Kapitel 5.5 gezeigt werden.
Im vorherigen Kapitel wurde die Anisotropiekonstante für Probe S10 mittels Messung der
Winkelabhängigkeit des oberen kritischen Feldes bestimmt. Diese Bestimmung ist ebenfalls
mit Messungen der kritischen Stromdichte möglich. Blatter et al. [Bla92, Bla94] entwickel-
ten auf Basis der anisotropen Ginzburg-Landau-Theorie eine Skalierung, die die Bestim-
mung der Massenanisotropie6/Anisotropiekonstante von Mehrbandsupraleitern ermöglicht.
Sie führten ein effektives Magnetfeld ein (Gleichung (5.12)), womit die kritischen Strom-
6In Supraleitern mit Lagenstruktur wie Ba122 kann die Anisotropie durch die Werte aus unterschiedlichen
kristallographischen Richtungen bestimmt werden (in dieser Arbeit für die FeAs-Ebene und senkrecht
dazu). In beiden Richtungen werden effektive Ladungsträgermassen m||FeAs und m⊥FeAs eingeführt. Somit
kann die Anisotropie zu γM =m||FeAs/m⊥FeAs bestimmt werden. Im Vergleich zu Einbandsupraleitern ist
diese nicht zwingend identisch mit der Anisotropiekonstante von ξ, λ und Hc2.
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Abbildung 5.23: (a) Winkelabhängigkeit der kritischen Stromdichte. (b) Abhängigkeit der kriti-
schen Stromdichte vom skalierten Magnetfeld für verschiedene Temperaturen
(berechnet mit Gleichung (5.12)). Die Anpassungskurven wurden mit Glei-
chung (5.9) und Skalierungsparametern von p = −0,5 und q = 1 erstellt.
dichten für verschieden große Magnetfelder skalierbar werden.
µ0Heff = µ0Hε(θ) = µ0H
√
cos2(θ) + γ−2 sin2(θ) (5.12)
Als Skalierungsparameter dient die Massenanisotropiekonstante γ. Hierzu werden Messun-
gen der kritischen Stromdichte bei konstantem Magnetfeld und konstanter Temperatur
durchgeführt, wobei der Winkel θ zwischen Magnetfeld und FeAs-Ebene variiert wird (Ab-
bildung 5.23a). Bei θ = 90◦, parallel zur ab-Ebene, ist ein Maximum zu erkennen. Skaliert
man die gemessenen Jc(θ)-Kurven auf Basis von Gleichung (5.12) (Abbildung 5.23b), erhält
man universelle Kurven für die jeweilige Temperatur.
Die daraus gewonnenen Anisotropiekonstanten sind für unterschiedliche Temperaturen ver-
schieden (Abbildung 5.24), was ein Anzeichen dafür ist, dass in diesem System Mehrband-
supraleitung vorliegt. Für unterschiedliche Temperaturen leisten unterschiedliche Bänder
einen Beitrag zur kritischen Stromdichte. Diese Bänder besitzen unterschiedliche Masse-
nanisotropien. Somit entsteht eine Temperaturabhängigkeit der Anisotropie (siehe Abbil-
dung 5.24). Die Anisotropiekonstante von γ3D = 4,7, die mittels der anisotropen Ginzburg-
Landau Theorie aus Hirr(θ) (siehe Bestimmung von Hirr(θ) bei 6K im Anhang) bestimmt
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Abbildung 5.24: Abhängigkeit der Anisotropiekonstante von der Temperatur.
wurde, hat einen vergleichbaren Wert, wie die, die durch die Skalierung von Jc(θ) gefunden
wurde. Die Anisotropiekonstante, die für den 2D Fall bestimmt wurde, ist im Vergleich da-
zu viel zu hoch. Grund dafür kann sein, dass der kritische Strom nicht von den 2D Anteilen
getragen und die 2-Dimensionalität nur durch die Anteile mit anderem Spannungszustand
verursacht wird („fadenförmige Supraleitung“7). Aus der Vergleichbarkeit der Werte von γ
kann geschlossen werden, dass die Anisotropie vonHirr gleich der Massenanisotropie ist. Die
Anisotropie von Hc2 bei 17K lieferte ebenfalls einen Wert von 4,7. Für tiefe Temperaturen
leistet somit ein zweites Band einen Beitrag und für höhere Temperaturen bleibt γ kon-
stant. Dies wurde bereits bei LaFeAsO1−xFx-Dünnschichten beobachtet [Kid11b]. Ähnliche
Ergebnisse ergaben sich ebenso bei Co-dotierten Ba122-Dünnschichten [Iid10b, Hän11]. Al-
lerdings wurden in diesen Schichten geringere absolute Anisotropiekonstanten bestimmt.
Jedoch ist diese Skalierung nur für sehr reine Schichten ohne korrelierte Defekte gültig.
7Fadenförmige Supraleitung bedeutet hierbei, dass in den Proben sehr kleine, willkürlich verteilte Bereiche
vorherrschen in denen Supraleitung vorliegt. Die Existenz solcher Bereiche kann dabei unterschiedlicher
Herkunft sein. Bei Druckexperimenten zum Beispiel können diese Bereiche durch Druckunterschiede her-
vorgerufen werden. Bei Dünnschichten können Unterschiede im Wachstum (verursacht zum Beispiel durch
Droplets) zu solchen Regionen führen
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Beobachtbar ist dies am Pinning in der ab-Ebene, das nicht skaliert.
Abbildung 5.25: Temperaturabhängigkeit des Irreversibilitätsfeldes für zwei ausgezeichnete kri-
stallographische Richtungen.
Aus den gemessenen Jc(µ0H) und den daraus berechneten fp(µ0H)-Daten kann der Ver-
lauf des Irreversibilitätsfeldes in Abhängigkeit von der Temperatur bestimmt werden (Ab-










Solch eine Abhängigkeit wurde bisher in SmFeAsO0,85 [Ahm09] wie auch in
Bi2Sr2CaCu2O7−δ [Mat93] gefunden. Für die Anpassung an die Daten wurde als kriti-
sche Temperatur, Tc, die Temperatur genutzt, bei der ein Widerstandsplateau detektiert
wird (Tc,0). Hirr(0) ist 20,8T für die ab-Ebene und 15T wenn das Magnetfeld parallel zur
c-Achse angelegt ist. Für α können Werte von 1,3 für die ab-Ebene gefunden werden sowie
3,4 wenn das Magnetfeld parallel zur c-Achse angelegt ist. Ein Wert von α= 1,3 ist ver-
gleichbar mit Werten die bei Bi2Sr2CaCu2O8 [Mat93] gefunden wurden, wohingegen ein
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Wert von α= 3,4 bisher nicht erklärt werden kann.
5.4.2 Kritische Stromdichte und Pinningverhalten von Probe S30
Im vorherigen Abschnitt wurde eine Dünnschicht analysiert, die eine Dicke von 10 nm hat,
nahezu komplett verspannt ist und wenige Defekte aufweist. Jetzt wird eine Schicht be-
trachtet, in der es bereits erste Relaxationsprozesse gegeben hat und deren Tc geringer ist.
Wiederum wurden Messungen der kritischen Stromdichte durchgeführt (Magnetfeld paral-
lel und senkrecht zu Jc), das Irreversibilitätsfeld mittels des Verfahrens, das im vorherigen
Abschnitt vorgestellt wurde, bestimmt und anschließend die Abhängigkeit der normierten
Pinningkraftdichte vom normierten Magnetfeld dargestellt.
Abbildung 5.26: (a) Abhängigkeit der kritischen Stromdichte, Jc, vom magnetischen Feld für
verschiedene Temperaturen (µ0H || c). (b) Auf fp,max normierte Pinningkraft-
dichte in Abhängigkeit des mit Hirr normierten Magnetfeldes für die in (a)
gezeigten Daten.
Es kann keine Skalierung der kritischen Stromdichte gefunden werden, wenn das Magnet-
feld parallel zur c-Achse angelegt ist (Abbildung 5.26b). Keine der Skalierungsparameter,
die in der Theorie für einen bestimmten Pinningmechanismus vorgeschlagen wurden, kann
die Daten komplett beschreiben. Es kann davon ausgegangen werden, dass die Pinning-
kraftdichte aus Anteilen unterschiedlicher Pinningmechanismen besteht und demzufolge
als ein Resultat einer Superposition all dieser angesehen werden kann. Solch ein Verhalten
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ist bereits bei anderen Supraleitern beobachtet worden [Kis99, Lon13]. Dieses komplett
konträre Verhalten zur Probe S10 kann mit der begonnenen Relaxation der Schicht erklärt
werden. Um den Misfit auszugleichen entstehen Versetzungen. Diese können als Pinning-
zentren fungieren und erhöhen die kritische Stromdichte.
Abbildung 5.27: (a) Abhängigkeit der kritischen Stromdichte, Jc, vom magnetischen Feld für
verschiedene Temperaturen (µ0H || ab). (b) Auf fp,max normierte Pinningkraft-
dichte in Abhängigkeit des mit Hirr normierten Magnetfeldes für die in (a)
gezeigten Daten.
Ist das magnetische Feld senkrecht zur c-Achse beziehungsweise in den FeAs-Ebenen an-
gelegt, ist es nicht möglich alle Daten zu skalieren. Allerdings kann in dem Fall ein prin-
zipieller Verlauf beobachtet und die Daten können mit p = -0,3 und q = 1,9 beschrieben
werden. Dies ist vergleichbar mit dem Verlauf, der bei Probe S10 festgestellt wurde. Dem-
nach überwiegt auch bei dickeren Schichten weiterhin das Pinning durch planare Defekte
in der ab-Ebene, wenn das Magnetfeld parallel zu den FeAs-Ebenen angelegt wird. Al-
lerdings gibt es Abweichungen von dieser universellen Kurve, was bedeutet, dass auch in
dieser kristallographischen Richtung zusätzliche Pinningmechanismen eine Rolle spielen
und Relaxationsprozesse einen großen Einfluss haben.
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5.4.3 Zusammenfassung
In beiden Proben konnten endliche kritische Stromdichten gemessen werden, was aufzeigt,
dass Massivsupraleitung in den verspannten Ba122-Dünnschichten vorliegt. Für Tempera-
turen ≤ 6,5K ist die kritische Stromdichte für die dünnere Schicht geringer (Abbildung
5.28a). Die höheren Werte für die dickere Schicht mit geringerer Sprungtemperatur las-
sen sich durch Pinningzentren erklären, die durch die Relaxationsprozesse und den damit
verbundenen Einbau von Gitterfehlern entstehen. Die Pinningzentren erhöhen die Pinning-
kraftdichte und vergrößern die kritische Stromdichte.
Abbildung 5.28: (a) Kritische Stromdichte in Abhängigkeit von der Temperatur. (b) Kritische
Stromdichte in Abhängigkeit von der mit Tc normierten Temperatur. Als Ver-
gleich sind zusätzlich die Jc(T )-Werte für eine Co-dotierte Ba122 Dünnschicht
auf einem einkristallinen LSAT-Substrat gezeigt [Iid10b]. Alle hier dargestell-
ten Jc(T )-Werte wurden ohne extern angelegtes Magnetfeld gemessen.
Die Jc(T )-Daten für Probe S10 können im unteren Temperaturbereich mit der von
J. Bardeen [Bar62] auf tiefe Temperaturen erweiterten Ginzburg-Landau-Theorie beschrie-
ben werden. Demnach ist die kritische Stromdichte für einkristalline Proben proportional
zu (1− T 2/T 2c )3/2. Im Bereich nahe Tc weichen die gemessenen Daten von dieser Kurve ab,
so dass Jc mithilfe von (1−T/Tc)2 beschrieben werden kann. Dies ist der von P. G. De Gen-
nes [DG64] prognostizierte Verlauf für ein Netzwerk aus Supraleitern und Normalleitern
(SNS). Spannungsunterschiede können dabei nahe Tc supraleitende und nichtsupraleiten-
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de Bereiche erzeugen, wobei die nichtsupraleitenden Bereiche als Tunnelbarriere fungieren
und die dargestellte Abhängigkeit verursachen.
Schicht S30 kann auf Grundlage der Gleichung für ein SNS-Netzwerk im gesamten Tem-
peraturbereich angepasst werden. Hierbei agieren die bereits vollständig oder teilweise
relaxierten Bereiche als Tunnelbarrieren.
Normiert man die gemessenen Daten mit dem Tc der jeweiligen Schicht und vergleicht diese
mit Jc(T )-Daten von Co-dotierten Ba122 Schichten [Iid10b] (Abbildung 5.28b), lässt sich
feststellen, dass die gemessenen Daten von Probe S30 mit den Werten von Iida et al. [Iid10b]
übereinstimmen. Durch Dotierung mit Co kommt es zur Unordnung in der Kristallstruktur
des Ba122, wodurch Punktdefekte entstehen, die die Pinningkraftdichte und die kritische
Stromdichte erhöhen. In Probe S30 übernehmen diese Rolle die Gitterfehler, die durch die
Relaxationsprozesse eingebaut werden. Für die dünnere, mehr unter Spannung stehende
und somit defektärmere Schicht werden geringere Stromdichten und ein unterschiedlicher
Verlauf gemessen.
Zusammenfassend kann gesagt werden, dass mit dem Einsetzen von Relaxationsprozes-
sen kein klares Bild der Pinningeigenschaften mehr gegeben werden kann. Für sehr dünne
Schichten mit homogenem Spannungszustand können Anzeichen von magnetischem Pin-
ning nachgewiesen werden. Die Vergrößerung der Dicke führt zu inhomogeneren Spannungs-
zuständen, das wiederum in der Ausbildung eines Netzwerkes von supraleitenden und nor-
malleitenden Regionen resultiert. Die Anisotropie der kritischen Ströme kann in einem
großen Winkelbereich um µ0H||c mit großer Wahrscheinlichkeit mit der Anisotropie des
oberen kritischen Feldes erklärt werden. Intrinsisches Pinning ist theoretisch ein weiterer
Kandidat, der das hohe Jc in der ab-Ebene verursachen könnte. Dies kann für die vorlie-
genden Proben jedoch nahezu ausgeschlossen werden. Grund dafür sind sehr kleine Kohä-
renzlängen und große FeAs-Ebenen-Abstände, die benötigt werden, um eine Entkopplung
der einzelnen FeAs-Ebenen zu erreichen und somit Josephson-Vortices zu bilden. Bisher
wurde der Übergang von Abrikosov-Flusslinien zu Josephson-Flusslinien nur in Pniktiden
mit hohem Tc in hohen Feldern nachgewiesen [Mol13, Iid13a, Iid13b].
Des Weiteren lassen die sehr geringen kritischen Stromdichten erahnen, dass in den sehr
dünnen Schichten wenige Pinningzentren vorhanden sind, wodurch diese Schichten geringe
Defektdichten aufweisen.
5.5 Magnetische Charakterisierung
Die magnetische Charakterisierung erfolgte mit dem in Kapitel 3.3 vorgestellten SQUID-
MS. Die genaue Bestimmung der Magnetisierung der supraleitenden Schichten erwies sich
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als schwierig, da die Magnetisierung der Eisenpufferschicht und des Substrates zusätz-
lich gemessen werden. Qualitative Simulationen mithilfe des Programms ComSol sollen
Aufschluss darüber geben, wie sich die Magnetisierung ändert, wenn Ba122 supraleitend
wird. Im normalleitenden Bereich wird das Signal von der ferromagnetischen Eisenpuffer-
schicht und dem diamagnetischen Spinell dominiert. Dies ist weiterhin der Fall für den
unteren Temperaturbereich, in dem die Ba122-Schicht supraleitend wird. Jedoch werden
zusätzliche Signale gemessen. Die Simulationen zeigen, dass die supraleitende Schicht den
magnetischen Fluss des Eisens durch das eigene diamagnetische Signal beeinflusst und
die Gesamtmagnetisierung der Eisenpufferschicht minimiert. Dies kann bisher noch nicht
vollständig erklärt werden und bedarf weiteren Untersuchungen. Zusätzlich ist die Ände-
rung der Magnetisierung, die die supraleitende Schicht im Eisen bewirkt, größer als das
Signal, das durch die supraleitende Schicht entsteht. Dies bedeutet, dass die im Folgenden
vorgestellten Messungen des supraleitenden Übergangs ausschließlich Änderungen der Ma-
gnetisierung des Eisens darstellen, die durch den Supraleiter erzeugt werden. Allerdings
können nur qualitative Aussagen getroffen und keine absoluten Werte der Magnetisie-
rung/Suszeptibilität bestimmt werden. Da Änderungen sehr leicht detektierbar sind, kön-
nen die im Folgenden bestimmten kritischen Temperaturen als korrekte Werte betrachtet
werden. Um die gemessenen Magnetisierungen für unterschiedlich dicke Schichten verglei-





Hierbei ist m die Magnetisierung, H das magnetische Feld, µ0 die Permeabilität des Va-
kuums und VBa122 das Volumen der Ba122-Schicht.
Abbildung 5.29 zeigt exemplarisch die normierte supraleitende Suszeptibilität
χSC = χGesamt − χT = 40K der Probe S15, für den Fall, dass das externe Magnetfeld ent-
lang der c-Achse oder in der ab-Ebene angelegt ist. Die jeweiligen Messungen entlang der
unterschiedlichen kristallographischen Richtungen wurden in Nullfeld-Kühlung (zfc) (bis
2K gekühlt, erst dann das Magnetfeld angelegt: in den Abbildungen der jeweils untere
Ast) und mit Feldkühlung (fc) (mit angelegtem Magnetfeld bis 2K abgekühlt: stets der
obere Ast in den folgenden Abbildungen) durchgeführt. Es können zwei unterschiedliche
kritische Temperaturen im Temperaturbereich zwischen 2K und 40K detektiert werden.
Bei ca. T filc =35K öffnet sich eine Hysterese, vergleichbar mit dem Temperaturbereich, in
dem auch in den Transportmessungen ein erstes Absinken des elektrischen Widerstandes
gemessen wurde, für beide kristallographische Richtungen. Die Amplitude der Magneti-
sierungshysterese ist für beide kristallographischen Richtungen identisch. Somit gibt es
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Abbildung 5.29: Abhängigkeit der Suszeptibilität von der Temperatur für zwei kristallographi-
sche Richtungen für Probe S15.
keine Vorzugsrichtung für die Ausbildung einer supraleitenden Schicht. Dies ist ein kla-
res Anzeichen dafür, dass die Supraleitung im Temperaturbereich zwischen T ∗c (Definition
dieser Temperatur in Abbildung 5.29) und T filc von fadenförmiger Natur ist, wobei diese
fadenförmigen Regionen willkürlich in der Dünnschicht vorliegen. Gäbe es eine Vorzugs-
richtung für die Ausbildung einer flächigen supraleitenden Schicht, würde sich das in Un-
terschieden in der diamagnetischen Abschirmung des äußeren Magnetfeldes und damit in
unterschiedlichen Amplituden für unterschiedliche kristallographische Richtungen zeigen.
Dies ist erklärbar mit unterschiedlichen Entmagnetisierungsfaktoren für unterschiedliche
Formen supraleitender Phasen. Für eine Scheibe liegt dieser bei dem maximalen Wert von
1, wenn das Magnetfeld senkrecht zu dieser angelegt wird. Andere Formen supraleitender
Phasen liefern kleinere Werte [Buc13].
Für Temperaturen von T ≤ 10K kommt es zu einer weiteren Öffnung der Hysterese für
beide kristallographischen Richtungen. Dabei ist die Amplitude um einiges größer als im
oberen Temperaturbereich. Es existiert eine größere diamagnetische Abschirmung, wenn
das Magnetfeld senkrecht zur Schichtoberfläche (parallel zur c-Achse) angelegt ist. Dies
belegt, dass diese Phase in der gesamten Dünnschicht vorliegt, da die Amplitudenunter-
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schiede für verschiedene Richtungen durch unterschiedliche Entmagnetisierungsfaktoren
hervorgerufen werden. Des Weiteren lässt sich aus den Amplitudenunterschieden zwischen
den Phasen oberhalb und unterhalb von T ∗c ableiten, dass die supraleitende Phase oberhalb
von T ∗c prozentual weniger Volumen ausfüllt als die unterhalb von T ∗c . Der absolute supra-
leitende Volumenanteil kann allerdings nicht bestimmt werden, da das Zusammenspiel von
Eisenpufferschicht und supraleitender Ba122-Schicht nicht quantitativ berechnet werden
kann. Dies begründet auch die betragsmäßig sehr großen Werte für die Suszeptibilität, die
physikalisch falsch sind, sich jedoch durch das Zusammenspiel der unterschiedlichen Lagen
und durch die Normierung erklären lassen. Der Anstieg der supraleitenden Suszeptibilität
hin zu positiven Werten ist unter dem Begriff des paramagnetischen Meissner Effektes
(auch Wohlleben Effekt genannt) bekannt [Luz04, Dia04, dlT06, Xin09]. Allerdings wurde
bisher noch keine klare Erklärung für diesen Effekt gefunden. Sigrist et al. [Sig92] erklär-
ten es mit dem Auftreten von spontanen paramagnetischen supraleitenden Strömen. Diese
werden durch die Präsenz von π-Kontakten hervorgerufen wenn das System eine d-Wellen-
Symmetrie des Ordnungsparameters besitzt. Ausgehend von der allgemeinen Annahme,
dass in den Fe-basierten Supraleitern eine s±-Symmetrie vorliegt ist es unwahrscheinlich,
dass dies in der vorliegenden Arbeit der Fall ist. Als mögliche Erklärungen für die Ba122-
Schichten kommen folgende in Frage: (i) Die Koshelev und Larkin Theorie [Kos95] be-
rücksichtigt die Umverteilung von Abrikosov-Flusslinien im supraleitenden Übergang, was
zum Auftreten eines paramagnetischen Signals führt. (ii) Der Giant-Vortex-Zustand, der
existiert, wenn das System Oberflächensupraleitung (Hc3) zeigt, kann ebenfalls zu einem
paramagnetischen Signal führen, wenn der eingeschlossene Fluss komprimiert wird und
sich das System unterhalb von Hc3 befindet [Mos96, Mos97, Zha01]. (iii) Das Zusammen-
spiel zwischen ferromagnetischer Eisenschicht und der supraleitenden Ba122-Schicht kann
ebenfalls ein paramagnetisches Signal verursachen [Xin09].
Die im Folgenden durchgeführten magnetischen Messungen aller Dünnschichten werden
ausschließlich parallel zur c-Achse durchgeführt, da entlang dieser Richtung ein größeres
Signal gemessen und somit die Bestimmung von kritischen Temperaturen genauer durch-
geführt werden kann.
Abbildung 5.30 zeigt die Temperaturabhängigkeit der auf 40K normierten Suszeptibilität
(normiert nach folgender Gleichung: χSC(T)=(m(T)-m(40K))/(VBa122 ·µ0H)) der verschie-
denen Dünnschichten. Für Dünnschichten mit einer Dicke von d=10nm und 15 nm kann
ein T filc von ≈ 35K gemessen werden, wohingegen für alle anderen Schichten keine Hysterese
oberhalb von 10K beobachtet wird. Das bedeutet jedoch, dass das Vorliegen fadenförmiger
Supraleitung für diese Schichten nicht zwingend ausgeschlossen werden kann. Die Messun-
gen wurden in einem externen Magnetfeld von 2mT durchgeführt. Dieses kann bereits
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Abbildung 5.30: Abhängigkeit der auf 40K normierten Suszeptibilität von der Temperatur für
verschiedene Dünnschichten. (a) zeigt einen Zoom, um T filc aufzulösen, wohin-
gegen (b) den unteren Temperaturbereich zeigt, in dem Massivsupraleitung
vorherrscht.
Cooper-Paar-brechend wirken und die Supraleitung zerstören. Eine weitere Möglichkeit
ist, dass das Volumen dieser Phase und dementsprechend das Signal zu gering und nicht
vom SQUID-MS detektierbar ist.
Im Bereich von T ∗c ≈ 10K entwickelt sich für alle Schichten d ≤ 30 nm eine starke Hysterese.
Diese Temperatur entspricht in etwa der Temperatur, bei der in den Transportmessungen
ein verschwindender Widerstand festgestellt wurde. Ab dieser Temperatur ist ein großer
Teil der Probe supraleitend. Mit steigender Schichtdicke wird die Amplitude der Suszep-
tibilität geringer (Abbildung 5.30b). Dies lässt den Schluss zu, dass in der 10 nm dicken
Schicht prozentual mehr Volumen im supraleitenden Zustand ist als in den Schichten mit
größerer Schichtdicke. In dickeren Schichten sind möglicherweise bereits große Regionen
relaxiert und tragen nicht mehr zum diamagnetischen Signal der Supraleitung bei. Für
Schichten mit Dicken ≤ 60 nm kann jedoch kein SDW Übergang beobachtet werden.
Im Gegensatz dazu kann bei Schichten mit einer Dicke von ≥ 60 nm die Neèl-Temperatur,
TN, des Übergangs zur antiferromagnetischen SDW aufgelöst werden. In Abbildung 5.31 ist
die normierte normalleitende Suszeptibilität χn = χGesamt−χ(T = 300 K) für die Schichten
S60 und S80 dargestellt. Zusätzlich ist die Sprunghöhe ∆ des Übergangs eingezeichnet.
Dabei gilt 2·∆S60≈∆S80, was bedeutet, dass in Schicht S60 nur die Hälfte des Volumens
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Abbildung 5.31: Abhängigkeit der normierten normalleitenden Suszeptibilität für die Pro-
ben S60 und S80. Zusätzlich eingezeichnet ist die Sprunghöhe ∆ des SDW-
Übergangs für die jeweilige Schicht.
zum Signal der SDW beiträgt. Dies ist konsistent zu den strukturellen Messungen mittels
Röntgendiffraktometrie, bei der in Schicht S60 zwei Phasen mit in etwa gleichem Anteil
bestimmt wurden. Somit kann geschlussfolgert werden, dass der unverspannte Teil einen
Übergang zur orthorhombischen SDW Phase zeigt. Der weiterhin verspannte Teil trägt die
Supraleitung, weist aber keinen SDW-Übergang auf.
5.6 Phasendiagramm
In Abbildung 5.32 ist die Abhängigkeit der kritischen Temperatur Tc,90 (gewonnen aus
einem 90% Kriterium in Abbildung 5.13) vom c/a-Verhältnis der jeweiligen Dünnschicht
dargestellt. Für kleinere c/a-Verhältnisse wird eine höhere kritische Sprungtemperatur ge-
messen. Dies steht im klaren Gegensatz zu Co-dotierten Ba122 Dünnschichten auf unter-
schiedlichen Substraten, die höhere Sprungtemperaturen für ein größeres c/a-Verhältnis
zeigen [Iid09, Kur13a]. Dabei wurde auf die Verwendung einer Eisenpufferschicht verzich-
tet. Allerdings zeigten die von Iida et al. [Iid09] veröffentlichten Diffraktogramme von
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Co-dotierten Ba122 Dünnschichten auf LSAT und LAO einen unindizierten Röntgenreflex
bei ≈ 77◦, der dem (002)-Reflex des Eisens zugeordnet werden kann. Dies zeigt erneut
auf, dass eine Eisenpufferschicht wichtig ist, um epitaktische Ba122-Dünnschichten auf
Oxidsubstraten zu wachsen. Damit haben Co-dotierte Ba122-Dünnschichten ein konträres
Verhalten zu den in der vorliegenden Arbeit hergestellten Dünnschichten. Der Einfluss der
Beimengung des Co verursacht eine große Änderung der Eigenschaften des undotierten
Ba122.
Abbildung 5.32: Abhängigkeit der supraleitenden Sprungtemperatur Tc,90 in Abhängigkeit vom
c/a-Verhältnis der Ba122-Schicht. Als Referenz werden Co-dotierte Ba122-
Schichten auf verschiedenen Substraten gezeigt [Iid09, Kur13a].
Die in Abbildung 5.32 gewählte Darstellung eines Phasendiagramms muss allerdings mit
Vorsicht betrachtet werden, da hierbei von unterschiedlichen c/a-Verhältnissen für die un-
terschiedlich dicken Dünnschichten ausgegangen wurde. Die in den vorherigen Kapiteln
vorgestellten Ergebnisse lassen jedoch erahnen, dass es nur einen verspannten und einen
unverspannten Zustand gibt. In Abbildung 5.32 sollte demnach nur ein einziger c/a-Wert
für die undotierten Ba122-Dünnschichten existieren. Da allerdings integrale Methoden zur
Bestimmung der Gitterparameter verwendet wurden und diese Methoden über diese zwei
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Zustände mitteln, ist nur eine Aussage darüber möglich, welcher Zustand überwiegt. Für
sehr dünne Schichten ist die Tendenz zu erkennen, dass sich das c/a-Verhältnis bei einem
konstanten Wert von ≈ 3, 15 einpendelt. Mit steigender Schichtdicke wird der Einfluss der
relaxierten Körner auf die Bestimmung der Gitterkonstanten immer größer, wodurch sich
c/a dem Targetwert von c/a = 3,29 annähert.
Abbildung 5.33: Phasendiagramm für verspannte Ba122-Dünnschichten mit unterschiedlichen
Schichtdicken. Tc ist die Übergangstemperatur, die aus den Transportmessun-
gen gewonnen wurde und T filc , die aus den magnetischen Messungen und resi-
stiven Messungen gewonnene Übergangstemperatur zur fadenförmigen Supra-
leitung.
Um weitere Punkte für das Phasendiagramm zu gewinnen, wurden Fe/Ba122-Bilagen
auf unterschiedlichen Substraten abgeschieden. Undotierte Ba122 Schichten auf Eisen-
gepufferten LSAT-, LAO-, CaF2-, BaF2- und MgO-Einkristallsubstraten zeigen keinen
supraleitenden Übergang, wohingegen auf Fe/SrF2 der Ansatz eines supraleitenden Über-
gangs bei ≈ 3K gemessen werden kann (siehe Anhang). Der Grund scheint im großen Misfit
zwischen Substrat und Eisen zu liegen, wodurch das Eisen mit Versetzungen aufwächst,
um den Misfit auszugleichen. Dadurch können im Gegensatz zum Spinell/Fe/Ba122-System
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keine kohärenten Grenzflächen gebildet werden. Der Misfit zwischen Eisen und SrF2 ist hin-
gegen sehr gering (vergleichbar mit dem Misfit zwischen Spinell und Eisen). Somit wächst
auch dort das Eisen nahezu mit Massivmaterial-Eigenschaften auf. Allerdings scheint sich
in diesem Fall das SrF2-Substrat nicht dem Eisen anzupassen. Dies muss noch mittels
CBED nachgewiesen werden.
Eine geeignetere Beschreibung der Abhängigkeit der supraleitenden Sprungtemperatur ist
damit die Abhängigkeit von der Dicke der Ba122-Schicht. In Abbildung 5.33 ist dies dar-
gestellt. Für kleine Schichtdicken unterhalb der kritischen Schichtdicke von dc≈ 30 nm,
können zwei Phasen gemessen werden. Oberhalb von etwa 15K ist die Supraleitung fa-
denförmiger Natur, wohingegen unterhalb von 15K große Teile der Schicht supraleitend
sind (als Massivsupraleitung bezeichnet). Oberhalb von dc wird keine Massivsupraleitung
beobachtet. Mittels magnetischen Messungen konnte ein SDW-Übergang bei TN≈ 140K
bestimmt werden. In diesem Bereich werden nur noch einige verspannte Teile der Dünn-
schicht supraleitend, so dass Regionen existieren, in denen die Probe supraleitend ist, und
Regionen, in denen Massivmaterialeigenschaften vorliegen.
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Zusammenfassung
In der vorliegenden Arbeit wurden erfolgreich epitaktische Bilagen bestehend aus Eisen
und undotiertem BaFe2As2 mittels gepulster Laserdeposition hergestellt. Das Eisen wurde
bei Raumtemperatur deponiert. Durch In-situ-RHEED-Untersuchungen kann Inselwachs-
tum als vorherrschender Wachstumsmechanismus identifiziert werden. Heizen der Eisen-
schicht führt zu einer Glättung dieser und zu kohärentem Wachstum auf dem Spinell-
Einkristallsubstrat. Die Untersuchung der Grenzfläche zwischen Eisen und Spinell erfolg-
te mit konvergenter Elektronenbeugung in einem Transmissionselektronenmikroskop. Ein
Vergleich der experimentellen Resultate mit Simulationen beweist, dass sich das Spinell-
Substrat an der Grenzfläche zum Eisen dem Gitterparameter des Eisens anpasst. Das
Eisen wächst mit Massivprobeneigenschaften auf und bestimmt den Spannungszustand
der Ba122-Schicht. Die Topographie des Spinells wird an die Eisenschicht weiter gegeben,
was Aufnahmen der Oberfläche des Eisens und des Spinells mittels Atomkraftmikroskopie
zeigen. Die Messung der magnetischen Eigenschaften des Eisens offenbart Massivmateri-
aleigenschaften mit kleiner Koerzitivfeldstärke und großer Sättigungsmagnetisierung. Es
war nur möglich, auf Spinell ein kohärentes Wachstum des Eisens zu erreichen. Für an-
dere Einkristallsubstrate kam es entweder zu einer Fasertextur (auf LSAT) oder zu rauen
Oberflächen des Eisens, wodurch im Anschluss das Ba122 unverspannt aufwuchs.
Die auf dem mit Eisen gepufferten Spinell gewachsenen undotierten Ba122 Lagen zeigen,
abhängig von der Schichtdicke, unterschiedliche strukturelle und elektrische Eigenschaf-
ten. Sehr dünne Lagen (dc < 30 nm) wachsen kohärent auf dem Eisen auf. Das bedeutet,
dass die obere Lage des Eisens die erste Eisen-Lage in der Ba122-Struktur ist [The10].
Der a-Achsen Gitterparameter des Ba122 hat somit die gleiche Größe wie der des Eisens
(Diagonale der Eiseneinheitszelle, da Eisen um 45◦ verdreht zum Spinell aufwächst) und
des Spinells (auf der Diagonalen der Spinell-Einheitszelle wachsen zwei Einheitszellen des
Eisens). Dies wurde durch Vermessungen des reziproken Raumes gefunden. Die daraus re-
sultierenden Spannungen zeigen sich ebenfalls in der Messung der c-Achse des Ba122. Die
c-Achse ist im Vergleich zum Massivmaterial verkürzt. Das bewirkt einen leichten Anstieg
81
6 Abschließende Diskussion und Zusammenfassung
des Einheitszellvolumens.
Aus den oben genannten Eigenschaften ergeben sich einige interessante Effekte für die
Schichten mit d < 30 nm. Unterhalb von 35K und oberhalb von ca. 15K existiert in diesen
Schichten fadenförmige Supraleitung, die in den magnetischen und in den elektrischen
Transportmessungen zu beobachten ist. Bei Temperaturen kleiner 15K liegt Supraleitung
in der ganzen Dünnschicht vor.
Erste Messungen mittels Elektronen-Rückstreu-Beugung (Electron BackScatter Diffrac-
tion (EBSD)) zeigen (siehe Anhang), dass Kleinwinkelkorngrenzen von <0,1◦ in diesen
Schichten vorhanden sind und die mittlere Korngröße ≈ 100 nm beträgt. Durch Kreuz-
Korrelation der gefundenen Ergebnisse kann nachgewiesen werden, dass es Bereiche mit
einem leicht geringeren Spannungszustand gibt. Möglicherweise liegen diese Bereiche mit
anderem Spannungszustand an den Domänengrenzen vor und verursachen damit Supra-
leitung mit höheren kritischen Temperaturen. Da die Domänengrenzen mäanderförmig in
der Dünnschicht verteilt sind, können diese keinen Transportstrom tragen und verursachen
nur eine Verringerung des elektrischen Widerstands. Diese ersten Erkenntnisse müssen al-
lerdings noch weiter untersucht werden, bedürfen einer experimentellen Verifizierung und
sind Grundlage der Dissertation von P. Chekhonin.
Die Schichten mit geringerer Schichtdicke und somit hoher Sprungtemperatur besitzen ge-
ringe Defektdichten, was durch mehrere experimentelle Ergebnisse verifiziert werden kann:
• Eine Analyse nach Williamson und Hall zeigt geringere Mikrospannungswerte für
Dünnschichten mit geringerer Dicke.
• In TEM-Untersuchungen können keine Defekte festgestellt werden.
• Die große Übergangsbreite und der damit verbundene breite Flussbewegungs-Bereich
zeugen von geringen Defektdichten, da Flusslinien nicht gepinnt werden, sich durch
geringe thermische Anregungen bereits bewegen und dissipative Effekte verursachen.
• In den Jc(θ)-, Jc(µ0H)- und Jc(T )-Messungen konnten keine Anzeichen von korre-
liertem Defektpinning für µ0H||c nachgewiesen werden.
• Geringe kritische Stromdichten, verbunden mit geringen Pinningkraftdichten, lassen
ebenfalls auf geringe Defektdichten schließen.
Eine Vergrößerung der a-Achse, eine Verkleinerung der c-Achse und ein leichter Anstieg des
Einheitszellvolumens wurden bereits bei isovalentem Dotieren mit Ruthenium (siehe Ka-
pitel 2.2) festgestellt. Warum isovalentes Dotieren in Ba122 ebenfalls supraleitende Phasen
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hervorbringt, wird kontrovers diskutiert. Sharma et al. [Sha10] diskutierten die Möglich-
keit, dass es trotz der gleichen Valenz des Rutheniums zum Eisen zu einer Vergrößerung der
Elektronen-Dichte kommt und einhergehend damit zu einer Reduzierung des magnetischen
Moments. Rullier-Albenque et al. [RA10] hingegen argumentierten gegensätzlich. In ihren
experimentellen Untersuchungen steigt die Loch-Dichte und die Elektronen-Dichte sinkt
bei niedrigen Temperaturen, was im klaren Gegensatz zu der Arbeit von Sharma et al.
[Sha10] steht. Des Weiteren diskutierten sie die Möglichkeit, dass die Anion-Höhe und so-
mit die strukturellen Änderungen einen Einfluss auf die Bildung einer supraleitenden Phase
haben könnten. Beiden Arbeiten gemein ist die Darstellung der strukturellen Änderungen,
die durch Substitution des Eisens mit Ruthenium verursacht werden. Sie konnten jeweils
zeigen, dass es zu einer Vergrößerung der a-Achse und einer Verkleinerung der c-Achse
kommt. In Abbildung 6.1 sind die gewonnenen strukturellen Daten und die dazugehörigen
Phasendiagramme dargestellt. Zusätzlich eingezeichnet sind die strukturellen Daten sowie
die Sprungtemperatur der in dieser Arbeit hergestellten Probe S10, die den höchsten An-
teil an verspannten Bereichen zeigt. Eine klare Übereinstimmung der strukturellen Daten
ist für Probe S10 mit isovalentem Dotieren zu erkennen. Einzig die Sprungtemperatur der
Dünnschichten ist im Vergleich zur Arbeit von Rullier-Albenque et al. [RA10] höher. Die
niedrigere Sprungtemperatur im Ru-dotierten Ba122 kann dabei mehrere Gründe haben.
Der Wahrscheinlichste ist der Einbau von Unordnung durch Ru-Dotierung. Durch die Sub-
stitution einzelner Bausteine kommt es zur Unordnung und zu Verzerrungen im Kristallgit-
ter (hervorgerufen durch chemischen Druck 1 ), was wiederum paarbrechend wirken kann
und die Sprungtemperatur erniedrigt [Gor59, Eil68, Kog09]. Des Weiteren ist zu erkennen,
dass die in dieser Arbeit gefundenen Werte im Ru-Phasendiagramm im überdotierten Be-
reich liegen und die Ba122-Dünnschichten mit leicht geringerem Spannungszustand höhere
kritische Temperaturen zeigen sollten. Die in den verspannten Ba122-Dünnschichten gefun-
denen kritischen Temperaturen von 35K existieren somit mit großer Wahrscheinlichkeit in
Bereichen mit geringerem Spannungszustand. Dass Bereiche mit geringerem Spannungs-
zustand in den undotierten Ba122-Schichten existieren, konnte durch EBSD-Messungen
belegt werden. Die Existenz von Bereichen mit geringerem Spannungszustand ist durch
den Einbau von Gitterfehlern an der Oberfläche zu erklären. Wird die Schichtdicke er-
höht, wandern diese Versetzungen in die Schicht, neue werden eingebaut und es kommt
zur weiteren Absenkung des Spannungszustandes. Ist der Spannungszustand soweit abge-
senkt, dass die strukturellen Daten der Ba122-Schichten mit den strukturellen Daten von
unterdotierten Ru-Ba122 übereinstimmen, kommt es zur Absenkung von Tc. Dies erklärt
1Chemischer Druck: Entsteht durch die unterschiedliche Größe von Ruthenium- und Eisen-Atom und der
damit verbundenen Verzerrung der Ba122-Struktur.
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die geringeren Sprungtemperaturen in Ba122-Schichten mit größerer Schichtdicke.
Abbildung 6.1: (a) Normierte strukturelle Daten aus [RA10]. (b) Phasendiagramm adaptiert
aus [RA10]. (c) Strukturelle Daten aus [Sha10] und dazugehöriges Phasendia-
gramm (d). Die Sterne kennzeichnen die Daten für Probe S10, wobei offene
Sterne gemessenen Daten entsprechen und orangefarbene Sterne aus den ge-
messenen Daten approximierte Positionen aufzeigen. Die Pfeile für (c) und (d)
zeigen, welche strukturellen Daten zu welchem Ru-Anteil gehören. Es ist wieder-
um zu erkennen, dass die Daten nur für überdotierte Bereiche übereinstimmen.
Anhand dieser Übereinstimmung können durch die in dieser Arbeit gewonnen Erkennt-
nisse ebenfalls Aussagen über allgemeine Eigenschaften des Ba122 getroffen werden. Ru-
Substituierung scheint einzig chemischen Druck im Ba122 einzubringen und die Struktur
zu ändern, wodurch Supraleitung entsteht. In den in dieser Arbeit hergestellten Dünn-
schichten kann eine supraleitende Phase durch epitaktischen Druck erzeugt werden. Die
Resultate gleichen denen der Ru-Dotierung. Unter der Annahme, dass chemischer und
epitaktischer Druck die gleichen Auswirkungen auf das Ba122 haben, können aus den Da-
ten von Rullier-Albenque et al. [RA10] zusätzlich Aussagen über strukturelle Daten der
Ba122-Dünnschichten getroffen werden. Die Anion-Höhe kann zu 1,316Å bestimmt wer-
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den. Dieser Wert liegt auf dem linken Ast der Abhängigkeit der Sprungtemperatur von der
Anion-Höhe (Abbildung 2.3). Der Bindungswinkel (Abbildung 2.4) ist mit 108,5◦ ebenfalls
auf dem linken Ast der Darstellung. Dies lässt erkennen, dass noch nicht die perfekten
strukturellen Eigenschaften gefunden wurden und eine weitere Veränderung der Anion-
Höhe oder des Bindungswinkels zu einer weiteren Erhöhung der Sprungtemperatur führen
könnte.
Es ist hervorzuheben, dass strukturelle Änderungen essenziell sind, um Supraleitung in
den auf Eisen basierenden Supraleitern zu erzeugen. Das Einbringen von Ladungsträgern
scheint im Gegensatz zu den Kupraten eine untergeordnete Rolle zu spielen.
Messungen der kritischen Stromdichte und der damit verbundenen Messung der Pinning-
kraftdichte einer Probe mit einer Dicke von 10 nm belegen das Vorhandensein von geringen
Pinningkraftdichten und dementsprechend auch geringen kritische Stromdichten. Wenn
das Magnetfeld parallel zur c-Achse angelegt ist, gibt es deutliche Anzeichen, dass ma-
gnetisches Pinning als dominierender Pinningmechanismus vorliegt. Die ferromagnetische
Eisenschicht pinnt die Flusslinien im Ba122 somit am effektivsten in dieser kristallographi-
schen Richtung. Parallel zur ab-Ebene hingegen ist das magnetische Pinning nur für sehr
kleine Magnetfelder nachweisbar. Für große Magnetfelder dominiert Punktdefektpinning.
Des Weiteren skalieren die Jc(T,H)-Daten und es wird eine steigende Anisotropiekonstante
mit steigender Temperatur gemessen. Dies ist eine Folge der Mehrbandsupraleitung, in der
verschiedene elektronische Bänder die Supraleitung tragen. Für unterschiedliche Tempera-
turen liefern diese unterschiedliche Beiträge, wodurch es zu einer Temperaturabhängigkeit
der Anisotropie kommt. Das ist ein allgemeines Merkmal der auf Eisen basierenden Su-
praleiter [Gon09, Zha10]. Bei einer Dünnschicht mit einer Dicke von d = 30nm wird
hingegen eine größere kritische Stromdichte gemessen. Das ist begründet im Einbau von
Versetzungen durch die Relaxationsprozesse, die als Pinningzentren fungieren und somit
die Pinningkraftdichte erhöhen.
In Schichten mit einer Dicke dc > 30 nm kann kein vollständiger supraleitender Über-
gang und auch keine kritische Stromdichte gemessen werden. Große Defekte, bis hin zu
Rissen in der Ba122-Schicht, werden durch Aufnahmen mittels Transmissionselektronen-
mikroskopie und Atomkraftmikroskopie erkennbar. Dies bedeutet, dass es oberhalb einer
Dicke von 30 nm energetisch günstiger ist, Versetzungen einzubauen, wodurch die Ba122-
Schicht relaxiert. Es werden für Schichten mit einer Dicke von d = 60 nm bereits große
Risse in der Ba122-Lage gemessen. Dies zeigt, dass diese Versetzungen entweder bis zur
Eisen/Ba122 Grenzschicht durchgewandert sind oder die Spannungen in der Ba122 zu groß
wurden, wodurch die Schicht relaxiert indem sie bricht. Demzufolge kann in diesen Schich-
ten nur eine fadenförmige supraleitende Phase gemessen werden, die in noch verspannten
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Regionen vorliegt. Es wechseln sich Bereiche fadenförmiger Supraleitung mit relaxierten
nicht-supraleitenden Bereichen ab. Relaxierte Regionen fungieren dabei als Tunnelbar-
rieren und verursachen dissipative Effekte in der gesamten Probe. Dadurch kann keine
kritische Stromdichte gemessen werden.
Schichten mit einer Dicke von d = 80 nm zeigen einen kleinen Knick in den R(T )-
Messungen bei ≈ 5K. Dies kann von noch leicht verspannten Teilen dieser Schicht ver-
ursacht werden. Grundsätzlich aber werden in diesen Schichten wieder Massivmaterialei-
genschaften beobachtet. Die strukturellen Parameter sind identisch zum Targetmaterial,
der SDW-Übergang wird bei ≈ 140K in den magnetischen Messungen nachgewiesen.
Abschließend kann gesagt werden, dass das System Fe/Spinell geeignet ist, um Hete-
rostrukturen aus Pniktiden und Ferromagneten zu wachsen. Weitere Bilagen zur Bestä-
tigung und Weiterführung sind in Arbeit. Die Druckabhängigkeit von CaFe2As2 offen-
bart eine große Abhängigkeit von strukturellen Parametern und stellt dabei ein interes-
santes Stoffsystem dar, um die in dieser Arbeit gewonnenen Ergebnisse zu bekräftigen
[Tor09, Ran11, Ji11, Col11, Zhe12, Tom12]. Dotierung des Spinells, einhergehend mit ei-
ner leichten Veränderung der Gitterparameter, ist ebenfalls ein weiterer Ansatz, um den
Spannungszustand des darüberliegenden Pniktides zu verändern und damit möglicherwei-
se höhere Sprungtemperaturen für die Massivphase zu erreichen. Durch Abscheidung von
Ba122-Dünnschichten auf Piezokristallen kann ebenfalls eine Änderung der Gitterpara-
meter erreicht werden. Dies wurde unter anderem an Co-dotierten Ba122-Dünnschichten
gezeigt [Tro10]. Jedoch kann dabei nicht ausgeschlossen werden, dass durch die hohen elek-
trischen Spannungen, die notwendig sind, um eine ausreichende Dehnung des Piezokristalls
zu erreichen, Ladungsträger injiziert werden. Diese können ebenfalls eine Verschiebung der
Sprungtemperatur verursachen [Uen11, Kid11a].
Ergebnisse, die nicht Teil dieser Arbeit sind, aber im Laufe der Promotionszeit gefunden
wurden, sind folgende:
• Epitaktische Cr-dotierte BaFe2As2-Dünnschichten auf einem
(LaAlO3)0.3-(Sr2AlTaO6)0.7 (LSAT) Einkristallsubstrat zeigen für Temperaturen klei-
ner 40K metamagnetische Effekte mit einem starken Öffnen der Hysteresekurve
[Eng12]. Genauere Untersuchungen mit unterschiedlichen Cr-Dotierungsgraden und
das Wachsen von Heterostrukturen bestehend aus Cr-dotierten/undotierten und Co-
dotierten Ba122 sind in Planung und sollen an diese Arbeit anschließen.
• Es konnten Quadrolagen bestehend aus Eisen und Co-dotiertem Ba122 hergestellt
werden, die eine ferromagnetische Tunnelbarriere aus Eisen besitzen [Eng13b]. Mit
diesen können sogenannte π-Junctions [Rya01] realisiert werden, in denen es zu einem
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Vorzeichenwechsel des supraleitenden Ordnungsparameters kommt. π-Junctions be-
sitzen ein Potenzial in der Elektronik, da sich diese dadurch auszeichnen, stabilitäts-
steigernd für Einzelflussquanten-Schaltungen zu sein und das Arbeiten bei niedrigen
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Fe/Ba122-Bilagen auf MgO-Einkristallen Ba122(d ≈ 10 nm)/Fe-Bilagen, abgeschie-
den auf MgO-Einkristallen, zeigen keine Supraleitung. Dieses Ergebnis bestätigt indirekt,
dass Spannungen für die Supraleitung in Ba122/Fe/Spinell Dünnschichten verantwortlich
sind. Es kann demnach ausgeschlossen werden, dass die Wechselwirkung zwischen Eisen
und Ba122 (Ladungsträgeraustausch, Proximity Effekt etc.) etwas mit der Entstehung
einer supraleitenden Phase zu tun hat.
Abbildung 6.2: Abhängigkeit des elektrischen Widerstandes von der Temperatur für eine
Ba122/Fe-Bilage, abgeschieden auf einem MgO-Einkristallsubstrat.
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Winkelabhängigkeit des Irreversibilitätsfeldes Abbildung 6.3a zeigt die Winkelabhän-
gigkeit des Irreversibilitätsfeldes bei 6K. Eine Anpassung lässt sich nur auf Basis von Glei-
chung (5.7) für 2D Verhalten finden. Die Anpassung mittels Gleichung (5.6) kann nicht
alle Messdaten beschreiben, gibt allerdings einen Wert von γ=4,7± 1. Dieser Wert ist mit
den Werten der kritischen Stromdichte aus Kapitel 5.4.1 vergleichbar. Des Weiteren zeigt
Abbildung 6.3b die Auftragung von 1/µ0H2irr gegen cos(θ). Tarantini et al. [Tar11] konnten
für den Fall von Abweichungen vom linearen Verhalten korrelierte Pinningzentren nach-
weisen. Die lineare Abhängigkeit, die für Probe S10 gefunden wurde, zeigt damit erneut,
dass sehr wenige korrelierte Defekte in den sehr dünnen undotierten Ba122-Dünnschichten
existieren.
Abbildung 6.3: (a) Abhängigkeit des Irreversibilitätsfeldes von der Orientierung des angelegten
Magnetfeldes bei 6K für Probe S10. (b) Die Daten aus (a) neu aufgetragen
mittels 1/µ0H2irr gegen cos(θ).
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Fe/Ba122-Bilagen auf SrF2-Einkristallen Um weitere Punkte für ein mögliches Pha-
sendiagramm des undotierten Ba122 zu erlangen, wurde unter anderem eine Ba122
(d ≈ 10 nm)/Fe-Schicht auf einem SrF2-Einkristallsubstrat abgeschieden. Mittels der Nel-
son-Riley-Funktion wurde die c-Achsen Gitterkonstante bestimmt (siehe Abbildung 6.4a).
Ein Wert von c = 1,28 nm zeigt, dass das Ba122 leicht verspannt ist. Der (002)-Reflex
des Eisens liegt unter dem (004)-Reflex des SrF2 und ist aufgrund dessen nicht im Dif-
fraktogramm zu erkennen. Die Spannung in der Ba122-Schicht zeigt sich auch im RSM.
In diesem ist ersichtlich, dass Teile der Ba122-Schicht verspannt sind, ein Großteil jedoch
relaxiert ist. Der Gittermisfit von 1,3% zwischen Eisen und SrF2 scheint zu groß zu sein,
um ein komplett kohärentes Wachstum des Eisens und des Ba122 zu erreichen. Die leicht
verspannten Teile erzeugen einen Widerstandsabfall bei ca. 6K (Abbildung 6.4b). Auch in
diesem Fall kann von einer fadenförmigen Supraleitung ausgegangen werden, bei der nur
einige noch verspannte Teile der Schicht die Supraleitung tragen.
Abbildung 6.4: (a) Röntgendiffraktogramm einer Fe/Ba122 Bilage deponiert auf SrF2. (b) Ab-
hängigkeit des elektrischen Widerstandes von der Temperatur. (c) RSM dieser
Probe. Teile der Ba122-Schicht sind verspannt, der Großteil ist relaxiert.
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Auger-Elektronen-Spektroskopie Die Stöchiometrie der Dünnschicht wurde mittels Au-
ger Elektronen Mikroskopie überprüft (Abbildung 6.5). Für diese Analyse wurden Teile
einer Dünnschicht mit Hilfe eines Ionenstrahls abgesputtert und analysiert. Als Standard
diente ein Einkristall [Asw11]. Form, Höhe und Breite der aufgenommenen Spektren für
Standard und Dünnschicht stimmen überein, woraus geschlossen werden kann, dass ein
stöchiometrischer Übertrag zur Dünnschicht stattgefunden hat.
Abbildung 6.5: Spektren aufgenommen mit der Auger Elektronen Mikroskopie der drei Kom-
ponenten des Ba122.
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Elektronen-Rückstreu-Beugung Anhand von Karten, die mittels Elektronen-Rückstreu-
Beugung (EBSD) aufgenommen wurden, kann nachgewiesen werden, dass in den Dünn-
schichten Bereiche vorhanden sind, die einen leicht geringeren Spannungszustand besitzen
als der Rest der Probe (Abbildung 6.6a). Diese Karten können allerdings nur mit gerin-
ger Genauigkeit aufgenommen werden, da hierbei sehr schnell gemessen werden muss und
somit die notwendige Kreuzkorrelation weniger Punkte liefert. Die Methode wird in folgen-
den Veröffentlichungen beschrieben: [Wil06b, Wil06a]. Darüber hinaus wird eine genaue
Beschreibung der hier vorliegenden Messmethode in der Dissertation von P. Chekhonin
[Che] gegeben werden.
Genauere Messungen sind mittels Linienscans möglich. Abbildung 6.6b zeigt einen solchen
Linienscan entlang der Probe. Hierbei sind die Diagonalelemente des Dehnungstensors
dargestellt, die proportional zu den Gitterparametern sind (E11∝ a, E22∝ b, E33∝ c,).
In Bereichen wo E33 und somit die c-Achse, einen größeren Wert hat, besitzen die a-
und b-Achse geringere. Das heißt, in diesen Bereichen ist die Ba122-Dünnschicht partiell
relaxiert.
Die Regionen mit geringerem Spannungszustand verursachen dabei mit großer Wahrschein-
lichkeit die fadenförmige Supraleitung, da die Bereiche nicht verbunden und wahllos auf
der Probe verteilt sind. Folglich können diese Regionen keinen Transportstrom tragen.
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Abbildung 6.6: (a) EBSD-Karte einer ca. 15-30 nm dicken Fe/Ba122-Bilage. Die Farbskala gibt
die Veränderung des c-Achsen Parameters wieder. (b) Linienscan einer Probe,
wobei E11, E22 und E33 die Diagonalelemente des Dehnungstensors sind, die
proportional zu den Gitterparametern sind.
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